
































































実験 に使 用 した放射性陽 イオ ンと交換吸着体






分配係数値 の測定(1） カル シウム量一定の場合
















実験 結果語 よび考 察
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2+2+CaとMgと の間 の平衡定数 の測 定
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放射性 廃棄物の陸地保 管の基礎 と左る工学的研 究の現 状
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注 入 原 水 の移 動 速 度 を もとに した60Coお よび90Srの 挙 動
の推 定




















































第1節 は しが き
近年 わが国 峰 いては,原 子 力研究施設,原 子 力発電所等 の原子 力利用施設の
が増大 してい る。これに伴 い,こ れ ら施設か ら発生す る放射性廃棄物 の量 も著 じる
く増大 してい るが,国 の方針は一応原子 力委員会か ら昭和51年10月 に発表 された
最終処 分法は これ らの研究開発に よ りて決 定されるの で発生 した廃棄 物は処理 した
当面保管 され るこ とに なる。 したが って この放射性廃棄物の処分法 についての研究
原子 力を利用す る上 で欠 くこ とが で きない 。
表_1に は各 国の原子 力発電 の開発予測1),表一2,表 一3に は原子力発電所 か







ア メ リ カ 40.1 82.2 204.5
ア ラ ン ス 3.2 19.6 50
日 本 6.6 16.6 49
西 ド イ ツ 41 19」 446
ス ペ イ ン 1.1 &66 23.7
イ タ リ ヤ L5 6 23
カ ナ ダ 2.5 7.2 1&2
イ ギ リ ス 48 9.5 15.0
ス ウ ェ ー デ ン 3.18 7.36 11.3
ペ ル ギ ー 1.7 3.5 9.5
ス イ ス LO1 3.79 8
フ ィ ン ラ ン ド 一 1.5 3.9
オ ラ ン ダ 0.5 0.5 3.5
オ ー ス ト リ ア 一 0.7 3
ポ ル ト ガ ル 　 一 234




BWR型(100MW)発電所か らの固体廃棄物 の年 間発生量
種類 発 生 箇 所
　
発生量(㎡) 放 射 能 畳(Ci) 比放射能(μCi/尻の
(全 量) 268 8923



















燃 料 一ル脱 塩 器 α40 一 一
(全 量) L31(3.17.) 1.40(L40)
粒 復 水 脱 塩 器 (1.86) 全て濃縮廃液へ移行





樹 内 Co-60L6×10-1 1.2×10一 且
訳 Mn-544×10-3 alx10-3




表 一2 つ づ き
種類 発 生 箇 所 発生量(㎡) 放 射 能 量(Ci) 比放射能(μCi/㎡ 〕
(全 量) 1.30 0.81
廃棄物処理系




ノレ 内 Mn-542×10輔2 22×10-2















復水脱塩器樹脂再生 (80.5) (31.6)(7173) (0.65)(0.0964
廃液 1ケ月減衰の和1ケ 年減衰 1ケ月減衰の和1ケ年減
濃 'Cs-1375 .05、0 62×10-2e2×10噛
内
Sr-905xl(r251x10-262×10層46.3×1(ト
縮 訳 Mo-991.6・1(r1 20×10-3
二 1-13ila2 L6x10-1
廃 ケ Co-581α32.3x1σ 一1 1.3×10層12,9×10'
月
減 Co-602.32.3 2.9×10-229×10'




高 導 電 率 ドレン &54 一 一
(出力に比例 し左いもの)
雑 固 体100㎡/年/原 子炉1基




表 一3PWR型(1。 。MW)発電所 か らの固体麟 物 の輔 発生 量2)
種類 発 生 箇 所 発生量(㎡) 放 射 能 量(Ci) 比放射能(μCi/㎡)
(全 量) α6 55
バイパス浄化系統














脱 ホ ウ 素 塔 α03 一 一
抽出冷却材処理系統
抽出冷却材脱塩塔 α32 18 56
脂 疑[繍楡 9461
蒸溜液脱 塩塔 α02 一 一
燃 料 ピ ツ ト
脱 塩 塔 α05 一 一
1
(全 量) 20 2




































実験室サンプリング α6㎡/年∠肝 炉 L4 a3









こ の ほ か 出 力 に比 例 し 左い もの とし て 、
雑 固 体100㎡/年/原 子炉1基
(注)放射能量は1年減衰後の値を示す。
一4一
表_4原 子 力発電所 か ら発生す る液体廃棄物3)
BWR注1)における放射性液体廃棄物












dirtywas七es 3×10-5～1×10哺3 25～200 1,1×104









was七es 1×10-4 76×102 (洗 剤)
注1)電 気出力:公称600MW
PWR注2)vak・け る放射 性 液 体 廃 棄 物
発 生 源 設 計 見 積 量 〔㎡/年 〕
原子炉冷却系 ドレイン 410
実験室および除染系 ドレイン 150




放射性廃棄物は最終的 には何 らかの方法で処分 されなければな らないが、そ の前1
通常 廃棄物 の性状 に応 じて処理 が行われ る。す なわ ち廃棄物 を物理的性状 に よって、
別す ると固体廃棄物、液体廃棄 物、気体廃棄 物の三 つに分け るζ とがで き、この う
固体麟 物は、減容、焼却、固化等の処理を行,が 、液体鼎 にそ唖
量が大 きいため、核燃 料再処理 廃水4)などの ように放射性 物質濃 度の きわめて高い
のを数年 間液状貯 留後 固化 する以外 は・発生後すみ やか に分離、濃縮 等の減容処理 ・
郁5'、 その性 状を固体 藪 は固体状 に変え た後、 固化等 の処理 を行 う.船 除 聖
理済 みの液体 澄 よび気体 はMPCwま たはMPCaを 考慮 して環境 に放 出 す るのが 普1
である。また米国 な どでは液体廃棄物 を直接地中に注 入す るい わゆる廃水地 中処分
行 ・ているが6)7'8)9'・わが国 の ・うに国土の狭咽 での適用 を考 える と未綱 なr
題が多 く残 されてい る。また核 燃料 再処理 廃水につい て も数年貯留後、ガラス化等20
-5一
21)22)の処理 を行 う方法がほぼ確 立されつつ ある。
処 理済みの放射性廃棄物 の最 終処分法 と しては陸 地処分 、深地層処分・海洋処分・
宇 宙処 分および消滅処 分法が考え られ る。このうち宇宙処分 と消滅処 分 とに関する研究
は まだ始 まったばか りで19)、実用 にはか な りの時間が 要す るもの と考 え られる。 した
が。瑚 在 の と.ろ、実用可 能 撮 終処分灘 陸地処hl・)16'と海潮 穿1)1⑳1訓のとであ・
海洋処 分は最初 に米国が行 ったがその後中止 してas'り、現在は主 として ヨー ロツノ1
で試験的海洋処分 として実施 されてい る。わが国にtsいても昭和53年 度頃には太平
洋 で試験的投棄 を行 う計画が進め られてい る23)。この処分法は、海洋の規模か ら考 え
て も大 量の廃棄物を処分 で きる点 で優れてい るが、一 度投棄 した廃棄 物は、回収に多
くの困難 がある ことや、海洋 の広 さか らモニ タリングが非常 に困難 であること等 か ら
環境安 全確保 について十分配慮す る必要が ある。
10)
。この麺一方 、陸地処分は主 として国土 の広い米国、 カナダ等で実施 され てい る
分法 は廃棄物の処 分量は処 分地の広 さに よって制約 されるが、土壌 の持つ イオ ン交按
能の利用、処分 した廃棄 物の回収 が可能、 モニ タ リングが海洋処分 よりも容易で ある
点 で環境安全確保の点か ら優れ ている16)。わが国は国土が狭 いため、 陸地処分は不通
にみえ るが前述 した陸地処 分の有す る利点 を活用で きる保管施 設の ような ものを作れ
ば、 わが国 で も可能であ り、さ らに十分 な調査 と安全性評価 を行えぱ低 レベル放射朝
廃棄物 につい ては米国等で行われ ているよ うな廃棄物 を直接地中に埋設す る方法10)杢
可能 である と考え られ る。
そ こで、わが国で放射性 廃棄物 の陸地処分 を行 うことを最 終 目標 と して研究を行 一
た。
第2節 放射 性廃棄物 の陸地保管





















チ》処 理'＼ 、 ＼




図 一1放 射性廃棄物の発生か ら最終処分 まで の流れ
6
わが国においては現在の ところ、海洋処分 も陸地処分 も実 際には行 われ てお らず・
国が処分法 を決定す るまで、_時 陸地囎 している状態 が静 ているが10)23λ海洋
処分vaeeする研究は固化腿 法11)12・,固イヒ体か らの放射性擁 の浸 出11)13)14諌
海 におけ る放射性核 種の拡散2)11)などについて詳細 に行 われ てい る・一方・陸地処分
に関 して も、最近非常 に研究が進み15)、土壌 の持つ イオン交換能 が活用 で き・万 一の
場合には放射 性廃棄物 を回収 で きるなどの点で注 目されている16)。
図 一1に も示した ように放射性廃棄 物の陸地処分 は、大 別す る と地 中処分 と陸 地保
管 に分け るこ とが で きる。両者 の大 きな相違 は前者 が土壌 の もつ イオ ン交換能 を積極
的に利用 しよ うとす る のに対 して、 後 者は イオン交換 能を事故時 にの み期待 しよう
とする点である。わが 国に齢け る陸地処分を考えた場 合、国土 の大 きさ、国民感情 な
どの点か ら、現状 では陸地保管 が適 してい ると考 え られ る。
放射性廃棄物 の陸地保管 を行 うにあた っては、研究すべ き種 々の課題 があるが、大
別す ると、土壌 の持 つ イオ ン交換能に 関す る研究 と、実際に陸地保管 を行 うた めに必
要な、処理法 に関す る研究、保管法に関す る研究、安 全評価 に関する研究等の工学的
問題点を多 く含ん だ研究 とになる。本研究は この うちで廃棄物中核種 の地 中での挙動
に関す る基礎的 、工学的研究 を主 目的 と し、併せて、土砂の持 つ イオ ン交換能 を期待
し、保管容量の低減化 をはか り、国土 の狭 少 なわが国の実情 に即 した廃棄物 の固化法
をも研究 した もので、次節に 目的 と概 要を詳 しく述べ る。
第3節 本研究の 目的 と概要
放射性廃棄物 の陸地処 分は海洋処 分 と並ん で放射性廃棄物 の重 要な最終処分法 であ
る。特に陸地処 分の場合は海洋処分 と違 って、処分 した廃棄物 於 よび廃棄物か ら漏洩
す る放射性 核種 の監視 が割 り合い容 易である うえ、万一事故時 には処分 した廃棄物 を
取 り出す ことが出来 る利点があ る。
放射性 廃棄物の陸地処 分法には廃棄物 を直接土 中に埋 設または注入す る地 中処 分法
と・ なん らかの保管施 設 を設け て処分 する陸 地保管 が あるが、本研 究では我 国の国土
国民感情 などを考 慮 して後者 を 目的 とした。 もちろん 本研 究で得 られた成果 は、前者
に も応用で きる。
放射性廃 棄物の陸地管理 を行 う上 での最大 の利点 の1つ は、土壌 の イオン交換 能 を
期待 で きるこ とで ある・す なわ ち浸 水等に より水中 に溶 出 し、水 とともに水 中に浸 入
した放射 性核 種は土壌 の もつ イオン交換 能のため、地下水 と土壌 との間 に分配 がお こ
一7一
り土壌 に服(本 論文では水中の放射性樋 力・水 と接す る土壌への交 換囎 す ること
を分配 と呼 ぶ)さ れた放射性核種は、地中 をきわめてゆっくりと移動 し・そ の間に放射
性核種 の 自然 崩壊 を期待 で きる とい う点で ある。 この移動現象 を示す理論式は種 々の
ものが提 案 され15)17)18)なかで も井上 の理論15)が実際の地層 に良 く一致 することが知
られて いる。 しか し、放射性核種 の地 下水 と土壌 との間の分配現象(以 下簡単 に土砂
等への分配現象 と略記する)に 関する化学的 な研究 は充分 には行われていない。
そ こで第1編 では放射性核種 の土砂 への分配現象 を把握す るために基礎 的な実験的
研究を行 った 。
一方、実際 に陸地管理を行 うに あた っては、処理 に関す る問題、陸地保管法に関す
る問題、放射性核 種 の地中移動に関す る問 題、放射性核種 の大気 中での移動に関する
問題、放射性廃棄物か らの外部被曝に関す る問題 、モ ニタ リングに関す る問題、人体
へ の影 響に関する問題等、工学的問題点が含まれ る問題が多い。これ らの問題 に関す
る研究 の現状 を検討 してみ ると、特 に研究を進め る必要のあ る課題 として、 目的 とす
る陸地保 管地地域に澄ける放射性核種の地下移動に関す る研究や陸地保 管を 目的 とし
た放射性廃棄物の固化法に関する研究 な どが考え られ る。
そ こで第H編 では、某原子力施 設構内に診け る放射性核種の地中移動に関する調査
研 究と陸上保管 を 目的 とした セ メン ト固化 に関する研 究 とを行 った 。
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放射性廃棄物 を陸地保管 してい る時 に、地震等 に よる貯蔵容器の破損、雨水 、地下
水等 に よる冠水 などの万一の事故 を想定 し、そ の場合 に放射性廃 棄物中の放射性核種
が漏洩 し、地下水中に混入 した場 合で も有効 な監視 を行 うこ とがで きるよ うに、これ
らの核種 が地 下水中で どの よ うな挙動 を とるか を研究す るこ とは施設冷 よび環境 の安
全性評価 を行 う上 で重 要な問題 である。
本編 では、放射性核種 の地 中移動 に関 して、基礎 的 な研究を行 ったが、まず 、本章
におい て従来 の研 究 を中心 として、放射性核種 の地中移動に関す る研究の概 要お よび
問題点 を述べ、ついで、本編の 目的澄 よびその意義 について述 べる。
第2節 従来 の研究
地下帯水層 を構成す る土砂は、通 常電気的 に負に帯電 してい るため、陽 イオ ン交換
能を有 してい る(ま れに陰 イオン交換能 を有す ることが ある1))ことが知 られ ている2)。
した が って地 下 帯 水層 に 移行 した放 射 性 陽 イオ ンは 、土 砂 の有 す る イオ ン交 換 吸着
の た め、 土 砂 へ の吸 着 、 脱 離 を繰 り返 し なが ら、 ゆ っ く りと帯 水 層 中 を移 動 す る 。
こ の現 象 を説 明 す る理 論 と して は 、種 々の ものが 提 案 され てい るが 、 ま ず 、 円筒 中
の イオ ン交 換 の 際 の 溶 出 曲線 に つ い て提 案 され たThomasの 理 論3)、Hies七erk・よび
Vermeulenの理 論4)、 につ い て 説 明 す る 。
(1)Thomasの理 論3)
H・C・Thomasは・ 一 価 の イオ ンBに よ り飽 和 され た交 換 剤 を用 い て 、一 価 の イオ ン
ンAを 除 去 す る場 合 に つ い て検 討 した 。 まず 円筒 内の 流 水 は 方 向 一 定 で 一様 と して
、
つ ぎの よ うな連 続 式 を提 案 した 。
∂CAf∂CA1∂qA






e:ろ 層 内任 意 深 さま での ろ 層 の体 積
CA:イ オ ンAの ろ液 中濃 度
f:ろ 層 の空 隙 率
v:ろ 過 奉
qA:交 換 剤 に 吸着 され た イオ ンAの 量




た だ し、qsa七:交 換 剤 の 交換 容 量
Co:原 水 中 の イオ ンAの 濃 度
kl,k2;速度 定 数
(1-1-1)式 と(1-1-2)式 とを連 立 させ て 厳密 に解 くの はむ つ か しい ので 、
qAくqsat,CA《Coの 場 合 には(1-1-2)式 が 近似 的 に 、交 換 速 度 が薄 膜 拡 散 の
み に支 配 され る と して得 られ る律 速 式 と同 じ形 に な るこ とを 指摘 して、 そ の解 を得 た 。
器 一e-(・1¥fe+与・){1。(、与4V+,(讐 の}(1-1-、)
,豊 一 げ(五 、+梅VV){噂 き)}(1-1-、)





1・(・)一÷{πc・ ・(一・ ・…)・ ・(1-1-・)
蒔 ・÷,)一 。等vイ 等v晶 。(、厚 王)dE(1.1-、)
この解 の(1-1-3)・(1-1-4)式 はBessel関 数 を含 ん で い る の で 計 算 が 非 常 に
一12一
困難 である。そ こでさ らにこれ を近似 して、














を 得 て い る 。
(2)Hies七er齢 よ びVermeulenの 理 論4)
Hies七er澄 よ びVermeulenは 等 価 イ オ ン 間 に つ い て 、Thomasと 同 じ 連 続 式 と 律
















J:Furnasの 導 い たBessel関数
e-(返 一が)2
・(…)一 圭{i-・(YY-,/-51-)・廊 諏 而 →(1+12)
・(・)-er・(・一(叡ze一 ζ2dζ(1+13)
(1_1-10),(1-1-11)式 の数 値 計 算 は複 雑 なた め 、 図1-1-1の よ うな 図表
を作 成 して解 を求 め てい る 。
ま た 、異 価 の イオ ン間 に関 しては 、律 速 式 と して
隷 謂 ÷1÷n-1態 ・こ乱・(1÷)n(1-1-14)
なる化学反応型(n+1)次 式 をあげ てい るが、これ を もちいて解 を得 る ことが難 しい
ので、等価 イオ ン間の時 と同 じ く二 次反応の律速式 を用い、ただKと して
K皿÷[・(q勢 　1
Co]嵩(1-1-15)
を用 い る と、 良 い近 似 式 を得 る こ とを示 した 。
以上述べ た2つ の理論が 円筒 中での イオ ン交換 の際の溶出曲線 に関する理論 である
が、 これ ら以外に も、井上5)、OgatateよびBanks6)らが、Besse1関数 を用 いずに
指数 関数の組み合せ としての解 を より実用的 なもの として提案 している。
いずれに して も、 これ らの理論 は、 円筒 内におけ る イオ ン交換の溶 出曲線 に関 して
は非 常に良 く実測値 と合 うことが示 されてい るが、複雑 な地層 を示す実際 の地下帯水
層中での移動 の推定 に使用す るのは危険 が多 い。
そ こで、井 上7)8)は、実際 の地下帯水層 での放射性核種の移動を示す式 として3次
元 の移動式 を示 し、 この移動式 を時 間変換す るこ とに よって、 きわ めて実用的 に、放















































































































パ ラ メ ー タt/S








c:放 射 性 核 種 の地 下 水 中濃 度
f:地 下帯 水 層 の空 隙 率
ρ=地 下帯 水層 を構 成 す る土 砂 の密 度
q:放 射性 核 種 の土 砂 へ の 吸着 量
Dx,Dy,Dz:x,y,z軸 方 向の 拡 散 係 数
〒x,Vy,Vz=x,y.z軸 方 向の 平 均 流 速
(1-1-16)式は一 般 に解 くこ とが で きない 。 そ こ で井 上 は 地 下 水 の 流速 が きわ め て
遅 い た め に 、 地下 水 中 に含 まれ る 放射 性 核 種 は地 下 水 中に 主 と して含 ま れ る イオ ンB
と交 換 平 衡 に ある と考 えた 。 この場 合 一般 に次 式 が 成 立 す る8)。
q=Kd・C (1-1-17)
ただ し、
Kd:分 配 係数で地 下水質 が変化 しない時 には一定値 を示 す。
この結果 、次式が得 られ る。
蕃 「姦(∂CDx∂X)・轟(・・寄)・ 諺(D・tC)
∂ ∂ ∂一











(1_1_.18)式は新 しい時 間Tを 導 入 して得 られ た もの で、 これは土への吸着 が左い ・
す なわ ち地下水の動 きを示す式にほかな らない。
以上 の ように井上は、放射性核種の移 動式 を求 めずに、時間変換に よって移動式 が
地下水流 の式 に変換 で きるこ と、す なわ ち目的 とす る地下帯水層の地下水を3Hでラベ
ル してその流速 を求 め・これ に1/Kfを乗 じれば・放射性核種の移動状態が求 ま るこ
とを示 した 。
この方法は実験値 と理論値 とが 良 く一致 し9)、現在 、最 も実用性の高 い方法であ る
といえる。 しか し、 この方法 を実 際に適用 するにあた って、Kdは 地下水 中に含 まれ
る非放射性 イオ ンの種類 と濃度 とに よって異 なるため に、実測 しなければ な らない 。
第3節 本編の 目的と意義
前節 で述べた井上 の理論7)8)vaieいて重要 な意味 を もつのは時間変換係数Kf値 で、
1-fK
f=1十 ・ ρKdf (1-1-20)
た だ し、
f;地 下 帯 水 層 の空 隙 塗
ρ=地 下 帯 水 層 を構 成 す る土 砂 の 密 度
Kd:分配 係 数
と示 され る こ とは す で に示 した 。
(1-1-20)式 中 ・f,ρ ・Kdは い ず れ も地 下 帯 水 層 の 性 状 に よっ て定 ま る値 で ある
が ・ なか で もKf値 の 大 小 を支 配 す る もの は 、 分 配 係 数Kdで あ る こ とが わ か る 。 す な
わ ち・fは 地 下帯 水 層 の空 隙 率 で ・そ の 値 は 約O.35～O.45で あ るの が 普 通 なの で
(1-f)/fの項 の 値 は約1・9～1・2で 最 ・」・値 と最大 値 の 比 は 約1.6で あ り、 ρは 土 砂
の 密度 で ・そ の値 は 約20～3・0と して も最 小値 と最 大 値 の 比 は 約1.5で あ る 。そ れ
に ひ きか え・ 分 配 係 数 値 は 本 編 第5章 で も後述 す る よ うに 地 下 水 中 に溶 存 す るCaO「,





q:放 射性 核種 の土砂 中の濃度
c:放 射性核種 の地下水 中濃度
で示 され、土砂 に対す る放射 性核種 の吸着現象 を示す一つの指標 である。
一般 に土砂 は、そ の各成 分 をなす粘土鉱 物の結 晶格子 に論け る電価 が不均衡 なため・
電気的中性 を保 つ必 要が生 じて、結 晶格子 の各部 か らカチオンを吸着す る。また土壌
中の有機 物 も、 カルボキ シル、 フェノール基 などの イオ ン化の結果 、負に電化 した粒
子を生 じ、外部 か らカチオ ンを吸着 す るよ うにな るといわれてい る10)。
イオ ン交換反応は一般 に次 式の ように行 われ る。
b.A+a十Ba.Rごa.B+b十Ab.R (1-1-21)
た だ し、
R=土 砂 等 の よ うに交 換 能 を有 す る固 体
A,B:液 相 中 に あ る交 換 に あずか る陽 イオ ン
Ab・R,Ba・R=固相 中 に あ るA,Bイ オ ン
a,b;A,Bイ オ ン のみ か け の 電荷 の数
(1-1-21)式 に澄 い て、 液 相 と固相 とが 十 分 な時 間 だけ 接触 した の ち に、A,B
両 イオ ン間 に ・ あ る平 衡 状態 が成 立 す る 。 こ の平 衡 状 態 に 対 して は 、 さ かん に 理論 的
研 究 が 行 われ て きた11)。
Wiegner12),Vagelar13)等は こ の現 象 を吸 着 と考 え て理 論 を提 案 して い る 。た と
え ばWiegner12)は現 象 をFreundlich型吸 着 とみ て
・・一・{畿}湘 (1-1-22)
た だ し、
qA固 相 中 の 陽 イオ ンAの 平衡 時 の濃 度
一18一
CA:液 相 中 の陽 イ オ ンAの 平衡 時 の 濃 度
CA。:液相 中 の陽 イオ ンAの 初 期 濃 度
P,n:定 数
を提 案 した 。






q。。:交 換 吸 着 体 の飽 和 吸 着 量
P';定 数
を示 した 。
しか し、 これ らの理 論 は 、 いず れ も大 き な影 響 を持 つ と考 え られ る イオ ンBの 影 響
を 計算 にい れ てい な い た め 、地 下 帯 水 層 へ 放 射性 核 種 が 混 入 した場 合 の よ うに、 イ オ
ンAが 微 量 で、 イ オ ンB(Ca2+な ど)の 方が 大 量 に 存 在 す る とい った現 象 を扱 う場 合
に は適 用 で きない 。







(A+a),(B+b)・液 相 中 で の イオ ・A,Bの 活 量(i・ni・a・ 七i・i七y)
(Ab・R),(Ba・R):固相 中 での イ オ ンA,Bの 活 量
イオ ンの液 相 中で の活 量は 電離 度 な どで か な り明 らか に され て い るが 、 イオ ンの 固
相 中 での 活 量 に つ い て は ・ 色 々の仮 説 が あ り・ こ れ を 明 らか に す る こ とは非 常 に困 難
で ある 。そ こ で活 量 の か わ りに・ 液 相 中 ・固 相 中 で の イオ ンの 当量 濃 度 を用 い る 。す






CA,CB:A,Bイ オ ンの液 中濃 度(meq/nf)
qA.qB:A,Bイ オ ンの 吸着 量(meq/g)
K:質 量作 用 定数(MassAc七ionCons七an七)
とな る 。
しか し、Kの 値 は一 般 に、 等 価 で 同族 で か つ 同 じ レベ ルの 濃 度 で存 在 す る イオ ン間
で は 一 定値 を示 す が15)、こ の条 件 以 外 は 一 定値 を示 さ ない 。
そ こで 、 活 量 を 濃 度 で近 似 す る時 に 補 正 項 を導 入す る研 究 が種 々 な され た 。
まず 液 相 中の イ オ ンの活 量 はLewisお よびRandall16)の提 唱 した イオ ン強 度





γA,γB:A,Bイ オ ンの液 相 中 で の活 量 係 数
これ に対 して、 固 相 中 で の イオ ンの活 量 につ い ては 、 定説 が な く、 多 くの仮 説 が 出
され て い る 。Vanselow17)は、 交 換 体 中の イオ ンの活 量 は次 式 の よ うに 当量 分 布 に








qA,・-qN:交 換 体 中 に 吸 着 され た イ オ ン量(meq/g)
a,……n:イ オ ンのみ か け の 電 価 の 数














ま た 一 方 、KrishnamoorthyteよびOvers七ree七は19)、多 価 イ オ ンの 吸着 は 結 晶
格 子vatsける交 換 基 の近 さ に依 存 す る と し、 や はb統 計 的 概 念 か ら、Vanselowと同

















・れ 以5,*vaも・ ・unkan20'・C・h・n21),・ ・er七er組 びVerm・u・・n・・,Ewi。g22・
な どが 種 々の研 究 を 行 ってい る 。
しか し・ どの理 論 も等 価 イ オ ン間 につ い ては ・ わ り合 い 良 く一 致 す るが 、 異価 イ オ
・間 に つ い ては ・ あ ま 娘 い 一 致 をみlt・…23)・24).さ らに 本編 の 目的 とす る よ5va地
下 水 に非 放射 性 成 分 が 多種 ・ 大 量 に存 在 す る とこ ろへ 微 量 の 放 射 性 核 種 が混 入 し
、 平
衡 に達 して い る状 態 に 関 しては 、十 分 に解 明 さ れ て い な い25)。
一21一
したが って(1-1-20)式で示 されたKf値を求 め るにあた ・ては、 地下水質 が変
化 しない時 には(1-1-17')式で示 された分配 係数Kdは一定値 であるとみ 左して・
目的 とす る地下帯水層か ら土砂 と地下水 を採取 して(実 際には採取す るのは非常に困
難 である)、 採取 した水に放射性核種 を加えた もの と、採取 した砂 を用い て目的核 種
の分配係数 を実測 しているが、Kdは地下水 中の非 放射性成分量 によって影響を うける
ので、 この影響 の評価の方法 を明 らか にす る必要がある。
そ こで、微量の放射性核種 が土砂の ような粘土 鉱物に交換吸着(吸 着だげで 左 く・
一部吸収 も考え られ、併 せて収着27)と呼ぶ こと もある)す る現象 を分配 と呼 ぶ ことに
し、本編第2章 に澄いて、微量 の放射性陽 イオンが粘土鉱物(交 換吸着体)に 分 配す
る場 合 に、地下水 中に主 として存在す るCa2+,Mg2+;bよびNaナが個 々に影響 を与 える
場合 について研究 を行 った。
ついで本編第3章 にお いては、第2章 の研究結果 を もとに、Ca2+とMg2+とが共存
して微 量放射性陽 イオ ンの分配現象に与 える影響について研究 を行 った 。
つ ぎに、本編第2章 、第3章vatsいては、通常の地下帯水層に澄け る微量放射性 陽
イオンの挙 動を 目標 に研 究を行 ったが、近年、問題 となっている核燃料再処理廃水 が
地下帯水層に混入 した場合には、地下帯水層 自体が大 きな影響 を うけ る26)ので、 本
編第4章vateいては、核燃料再処理廃水 中核種の地下帯水層 での移動 について研究 を
行 った 。
最 後に、 本編第5章 におい ては、本編第2章 、第3章 、第4章 の研 究結果 の総 ま と
め として、放射性 核種の地中移動 を予測す る際の分配のはたす役割 について簡単 な試
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第 量節 は しが き
地 下水 中 に雌 。の 陽 材.が 含 まれ てい るが 、 それ らは主 と して、Na+,Ca2+ie
よびMg2+であ り1)、地 下 水 の移 動 速 度(10一6～10-4c皿/sec)はきわ め て お そい た め に ・
地 下 帯 水 層 を構 成 す る土 砂(交 換 吸 着 体)は これ らの イオ ン と交 換 平衡 に達 してか り・
土砂 の有 す る交 換 吸 着 の 座 は これ らの 材 ・で 飽 禾・燵 して い る と推 測 で きる2)3).
一 方 、 地 下 水 中の これ らの イオ ンの量(通 常 の 地下 水 で は10～100ppm程度)に 比
べ て、 地 下 水 中に 混 入す る放射 性 陽 イオ ンの 量 は きわ め て微 量(本 章 の研 究 では10一2
μCi/nd程度 の もの を考 え てい るが 、 これ をppmで 表 示 す る と、 最 高io-3ppm程度)
で あ るの で 、 放射 性 陽 イオ ンの水 と土 壌 との 間 の 分配 は 、 これ らNaナ,Ca2+,Mg2+の量
に よ って支 配 され る と考 え られ る 。
しか る に、 これ ら3種 の 陽 イオ ンの 影 響 を同時 に取 り扱 うこ とは 非 常 に 困難 で あ る
の で 、 まず 個 々の 影 響 を 調 べ る 必 要が あ る。
一 般 に原 子 力発 電 、 核 燃料 再 処 理 な どの原 子 力 産 業 か ら排 出 され る放 射 性核 種4)の
うち 、 人体 へ の 影響 、放 射性 イオ ン自 身の 半 減期 か ら、 環 境 安 全 上 、 危険 度 の高 い 放
射 性 陽 イオ ン と しては 、i37Cs,90Sr,60Co,54Mn等が 考 え られ る が、 本章 では ま ず
モ デ ル化 に必 要 な実験 的 デ ー タを得 、 つ い で モデ ル化 を進 め る ため に 、測 定 が容 易 で、
微 量 な イオ ンと して扱 う こ とが で きる放 射 性 陽 イオ ンに つ い て研 究 を行 うこ とに し、
1価 の 陽 イオ ン と して22Naとi37Csを、2価 の 陽 イオ ン と して54Mn,60Co,65Zn,
85S・組 び 且33B・を 目的 核 種 と した
.ltte90S・に つ い て は特 に半 減 期 が28年 と長 く
実 験廃 棄 物 の処 理処 分 の点 か ら90Srの挙 動 を調 べ る諸 実 験 で は短 半 減 期 の85Srを 使
用 した 。 なお ・ コ ロ イ ド的 挙 動 を示 す もの に つ い て は取 扱 い が 複 雑 に な るの で 、こ の
章 で は 取 扱 わ ない 。
第2節 微量放射性陽 イオ ンの交換吸着体への分 配におよほ!すCa2+の影響
2-1は しが き
微 量 放 射 性 陽 イオ ンの土 砂 へ の分 配 に論 よぼ す 地 下 水 中 陽 イ オ ンの影 響 を知 るた め
に は・ 地 下 水 中の 溶存 成 分 の 中 で主 成 分 と な って い るNa+,Ca2+,Mg2+の個 々の影 響
を 調 ぺ る こ とが重 要 で あ る 。 これ らの非 放 射 性 陽 イオ ンの土 砂 へ の 交 換 吸 着 の様 子 は
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必ず しも明 らかで ないので、 スチ レンベースイオン交換 樹脂へ の交換 吸着の様子 が参
考 になる と考えて、本節 に診い ては、 スチ レンペ ースイオ ン交換樹脂 の場合に一番 交
換順位 が高 い5)Ca2+のみの影響 につ いて実験的研究を行 った。
すなわ ち、本節 においては、土砂(交 換吸着体)の 有 する交換吸着 の座はすべて
Ca2+で占め られてisり、 さらに地下水中 には非放射性陽 イオンとしてはCa2+のみが存
在 し、他の非放射性陽 イオンは共存 しない とい うよ うに単純化 して考えた地下帯水層
中で、微量の放射性陽 イオ ンが混入 した地下水が流れる場合の放射性陽 イオンの分 配
現象、す なわ ち分配係数値 の変化 について実験的研究を行 った。
実験の手 順 としては、 まず交換吸着体 の交換吸着の座 をCa2+のみで 占有 させる、す
なわ ち カルシ ウム飽和 交換吸着体の作 成を行い、つ ぎに交 換吸着体 に接 する液中の
Ca2+濃度を一定 とした条 件下で、 カルシ ウム飽和交換吸着体に対する、各種 の放射性
陽 イオンの分配 係数値 を、交換体 に接 す る液 中の放射性陽 イオ ンの濃 度を2け た程度
変化 させ て求 めた 。
最後 に、交換吸着体に接 する液 中のCa2+濃度 を5～2000ppmまで変化 させ て、 カ
ル シウム飽和交換吸着体 に対する、各種 の放射性 陽 イオ ンの分配係数値の変化を求 め
た。
2-2実 験の方法診 よび結果
2-2-1実 験 に使 用 した放 射 性陽 イオ ン と交 換 吸 着 体
実 験 に用 い た放 射 性 陽 イオ ンは22Na,i37Cs,54Mn,60Co,65Zn,85Sr,,133Baの
7種 で ・ これ らは 表1-2-1に 示 す よ うに購 入 した もの をま ず 、 少 量 の純 水 で希 釈
し、 つ い で これ らの希 釈 液 を実 験 用水 の 量 に応 じて数 ㎡ つ つ 実 験 用水 に 加 え て 、 目的
の 放 射 能 濃 度 に調 整 した 。
交 換 吸 着 体 と して は・ グ リー ン サ ン ド澄 よび京 都 大 学 原子 炉 実験 所 構 内 地 下帯 水 層
(地 表 よ り約150～200m)よ り採 取 した砂(以 下KUR砂 と呼 ぶ)の2種 を使 用 した 。
2種 の交 換 吸着 体 の特 性 は表1-2-2に 示 した 。 グ リー ンサ ン ドは粘 土 鉱 物 で砂
に近 い性 質 を持 つ 代 表 的 な もの と して使 用 し、KUR砂 は表1-2-2で も明 らか な
よ うに、 一 般 的 な地 下帯 水 層 を 構 成 す る砂 の1つ と して使 用 した 。
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a α1 &67 234 BaC42 α5N-HC6
純水を用いて全量
を30㎡とした




交 換 容 量
(meq/9)
比 重
グ リ ー ン サ ン ド 鉱 物 n9～ α590 α15 248
KUR砂 鉱 物 0.125～ α250 α031 247
た だ し交 換 容 量 は硝 酸 カル シ ウムの20,000ppm溶液(asCa2+)
　　
を用い てCaの 吸着量 より求めた
2-2-2交 換 吸着 体 の カル シ ウ ム化
使 用 す る交 換 吸 着 体 には 、Ca2+が大 部 分 で あ る と推 定 され る が、そ の他 の種 々の陽
イオ ンが 吸 着 され て い る と考 え られ る の で、 これ らの イオ ンをCa2+に置 き換 える た め
に 、 つ ぎの よ うな方 法 で 、交 換 吸着 体 の カル シ ウ ム化 を行 った 。
200nze用の ビー カに各 交換 吸 着 体 を39つ つ 取 り、 そ れ らに20,000pPm(Ca2+とし
て)カ ル シ ウ ム溶 液 を 約1SOmeつつ 添 加 した(添 加 溶 液 中 に含 まれ る カル シ ウム量 は 、,,、
表1-2-2に 示 した よ うに交 換 容 量 が大 きい グ リー ンサ ン ドの交 換 吸着 の 座 をみ た
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す に 必 要 な カル シ ウム量 の 約300倍 に相 当 す る)。
カル シ ウ ム溶液 は 、 純水 中 に所 定 量 の 硝 酸 カル シ ウ ム(Ca(NO8)2・4H20)を溶か
して カル シ ウ ム重 量 を基 準 に して 作 成 した もの で 、 本節 の実 験 に使 用 した 種 々の濃 度
の カル シ ウ ム溶 液 は す べ て硝 酸 カル シ ウム で ある 。
と き どき撹 拝 しなが ら約2時 間 放 置 し、 つ い で 溶液 を流 し出 し、 再 び20,000ppmカ
ル シ ウム溶 液1SOmeを添 加 して、 さ らに と き ど き撹 拝(24時 間 の 中 で ほ ぼ 等時 間 隔 で
10回)し 、24時 間 放置 した 。
つ い で カ ル シ ウム溶 液 を傾 斜 法 で 流 し出 し、約150meの純 水 で洗 浄 し、 洗 浄 水 を傾
斜 法 で 流 し 出す とい う操作 を計3度 繰 り返 した 。
3度 目の 洗 浄 水 中 のCa2'Ue度をEDTA法6)で測 定 す る と、Ca2+はほ とん ど検 出され
な か っだが 、 交 換 吸 着 体 細 部 の空 隙 水 の洗 浄 には 時 間 が 必 要 で あ る と考 え 、 再 び 純水
をISOme程度添 加 し、 とき ど き撹搾 した後 、24時 間 放 置 し、そ の溶 液 中のCa2+濃度 を
EDTA法で測 定 し、 再 び 純 水 を1SOme程度 添 加 し、 同 じ操 作 を繰b返 してCa2+濃度 を
測 定 した 。 測 定結 果 は表1-2-3に 示 す 。
表1-2-3に よれ ば、
各 交 換 吸着 体 ご とに共 通 し
て1回 目は 、洗 浄液 中 に
Ca2+が検 出 され 、 しか も洗
浄 液 量 とCa2濃 度 とが ほ ぼ
反 比 例 、 す なわ ち洗浄 液 中
のCa2+量はほ ぼ一 定 で ある
こ とが わ か った 。 そ して2
回 目以 降 は 、 各 交換 吸 着 体
に 関 して共 通 して 洗 浄 中に
　ナ
Caが 検 出 され な い ことが
わ か った 。
表1-2-3交 換 吸着体の洗浄試験
回 数












131.3 le4 133.4 1.5
1663 ll.5 1642 1.1
2回 目
13α5 〈1 1355 く1
1681 く1 18α2 く1
3回 目
129.9 く1 13al く1
1673 く1 1755 く1
この結果・24時 間経過すれば交換 吸着体細部 の空隙水 は、ほぼ洗浄 しおえることが
わか6た ので・24時 間経過 直後 にさ らに150nzeの純水で最 終回の洗浄を行い、 この
洗鰍 を流 し出 した後 に・『部残留 した洗 浄水 を除去 するため減 圧轍 器 中で乾燥 さ
せ て、交換吸着体 の カルシ ウム化操作を終了 した。
この操作 に より・ どの交換 吸着体の交換吸着 の座 もCa2+で置 き換った もの と考 え ら
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れ るが 、 この 方 法 で置 き換 朔 象 が完 全 に行 わ れ た ど うか を確 認す るた め ・IN食 塩
水 を用 い て 、。・+を交換 鯖 の 座 、 り追.、1±1し、 追 咄 さ れ た ・a2+量をEDTA法6'で
求 め た.こ の値 を 本章 、 次 節3-2-1,3-2-2で 詳 し く述 べ る カ ラ ・に よ る通
水 実験7)に よ って交 換 吸 着 体 に吸 着 され たCa2+量と比 較 す る と一致 したの で・前 記 パ
ッチ法 で カル シ ウ ム化 が完 全 に行 わ れ た もの と した 。
2-2-3分 配係数 値の測定(1)カル シウム量一定の場合
交換吸着体 と接 する液 中のCa2+濃度が一定の ときには 、接液 中に共存 する微量放射
性 イオ ンAの 濃度CAと交換 吸着体 に分配 された放射性 陽 イオ ンAの 分配濃度qAと の
比を示 す分配係数KdAは
KdA・=qA/CA (1-2-1)
で示 され 、 しか もKdAはCAの 濃 度 が きわ め て低 い 場 合 に は 一 定値 を示 す と一 般 に は み
な され てい る8)。
そ こで、 この 現 象 を確 め る ため に 、 本節2-2-1で 述 べ た7種 の 放射 性 陽 イ オ ン
につ い て、 同 じ く前述 した2種 の交換 吸着 体 を用 い て、 交換 吸着 体 と接 す る液 中 の
Ca2+濃度 を一 定 と し、各 放 射 性 陽 イオ ンの液 中濃 度 を変 化 させ て、 カル シ ウ ム飽 和 交
換 吸着 体 に 対 す る放射 性 陽 イオ ンの 分 配係 数 値 を求 めた 。
ま ず20ppm(Ca2'として)の カル シ ウム溶液 を 作成 して、 こ の液 の 中へ 各 放射 性 陽
イオ ンを別 々に 、 しか も数 種 類 の 濃 度 に な る よ うに適 量 を加 え て原 水(交 換 吸着 体 と
接 触 させ るた め に作 成 した溶 液 を、 本 節 で は 今後 簡 単 に この よ うに表 現 す る こ とに し
た)を 作 成 した 。
原 水 の 放射 能 濃 度 は 、 各放 射 性 陽 イオ ンにつ い て はNalシ ンチ レー シ 。ン ヵ ウン タ
で 測 定 し、 約10,000cpm/nfから約100cpm/nf(約1xlO一置μCi/ntから約1×10-3μCi
/nt、ppm表示 で最 高 約1×10-2ppmから約1x10一4ppm)ま で の5段 階 に な る よ う
に 調 整 した 。
つ ぎに・ カル シ ウム化 した 交 換 吸着 体 を39つ つ200ine用の ビー カに とb 、 こ の 中
へ 各 種 原 水 を添 加 して ・ と き ど き撹拝 し・ 交 換 吸 着 体 と原 水 とを24時 間 接 触 させ た 、
添 加 した 原 水 の 量 は1SOme程度 で正 確 な量 は 重 量 測 定 で求 めた 。 こ の 間 の室 温 は20℃
～25℃ を保 つ よ うに 調節 した 。
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2塒 間経過すれば、分配現象 は+分 に平衡 に達 してい ると考 え られるので3～ろ紙
(東洋 ろ紙 姦4)を 用い て液 と交換吸着体 との分離 を行 った。ltts、分配現象が平衡
に達す るまでの時間 を測定するため、別に前述 したの と同条 件の試料 を作成 し、一定
時間毎に上澄液 中の放射能濃 度を測定 した 。結果の一部 を図1-2-1に 示 した。図
1-2-1は 、6eCok一よび85SrのKUR砂に関す る分配現 象を示 した もので、 横 軸は
経過時 間を、たて軸は上澄液濃度を原水濃度 で除 した値 を示 した。図1-2-1よ り
明 らかに60Co,85Srとも4時 間ほ どで充分に平衡 に達す るのが確 認で きた。 また図
















接 触 時 間 hr
図1-2-1分 配現象が平衡 に達 するまでの時間
ろ液 の うち2nteを用 いて放射能濃度 を測定 し・残 りのろ液 でCa2+濃度 を測定 した
。
放射能灘 の測定 には・各陽 付 ・ともN・1シンチ レー シ ・ン カウン ・を恥 た。
交換 吸着体 に分配 され た放射性陽 イオ ンの量は・原水放射 能濃度 とろ液 放射能濃度 と
の差 か ら計算 で求 めた。また・ろ紙 に よる放射性 陽 イオ ンの吸着 をみ るために
、原水
を ろ過 し・ ろ過前後の放射能濃度 を比較 した。結果 を表1-2-4に 示 した
。表1_
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2-4か らは各 放 射 性 陽 イオ ン と もろ過 前 後 の放
射 能 濃 度 に 差 が 認 め られ なか った の で 、各 放 射 性
陽 イオ ン と も、 ろ 紙 に よる吸 着 は ない もの と した 。
な澄 、比 較 のた め 、 ラジオ コ ロ イ ドを 作成 す る と
い わ れ る110mAgetCつい て も同様 の実 験 を 行 い 、表
1-2-4に 併 記 した が 、 ろ紙 を通 過 す るだ け で
約650/oの110mAgが、 除 去 され る こ とが わ か った 。
　　ろ液のCa濃 度はEDTA法で測定 したが、 原水
　キ ロ
とろ液 とのCa濃 度 は分 配 実験 の前 後 で変 化 しな
か った 。ま た、pHは 原 水 、 ろ液 と もに5.5～6.5
の 間 で あ った 。
Ca2+濃度 が20ppm(Ca2+として)の と きの 放















り求 め て 、各 交 換 吸着 体 ご とに図1-2-2、 図1-2-3に 示 した 。
図1-2-Z図1-2-3は それ ぞれ グ リー ン サ ン ド、KUR砂 に 関す る もの で 、
両 図 と も横 軸 に平 衡 時 の 放 射性 陽 イオ ンの 液 中濃 度(ろ 液 の 放 射 能 濃 度)を 対 数 目盛
で、 た て軸 に分 配 係 数 値 を普通 目盛 で表 わ した 。
両 図 か ら明 らか に、液 中の 放 射 能濃 度 を約2桁 変 化 させ て も、Ca2+濃 度 が 一 定 で
あれ ば 、放 射 性 陽 イ オ ンの分 配 係 数 値 は各 イオ ン ご と、 各 交 換 吸着 体 ご とにほ ぼ 一 定
値 を示 した 。
2-2-4分 配 係 数 値 の測 定(2)カ ル シ ウ ム量 を変 化 させ た 場 合
本 節2-2-3の 実 験 の結 果 、放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 係 数値 は液 相 中 の放 射 性 イ ォ
ン濃 度 に関 係 な く・ ほ ぼ 一 定 値 を示 す こ とが わ か った の で、 つ ぎに液 相 中 のCa2+濃度
を変 化 させ た と きの 分 配 係数 値 の変 化 を実 験 で求 め た 。
まず ・Ca2+濃度 が 、緬15,50,1SC,500,2000pP・(Ca2+として)の6種 の カ〃 ウ
ム溶液 を作 成 した 。 これ らの溶 液 の 中へ ・ 前述 の7種 の 放射 性 陽 イオ ンをそ れ ぞ れ 約
io'2・・Ci/・eの灘 に な る よ うに拐U・ に 入れ て計42種 の原 水 を作 成 した 。
つ ぎに前 述 の2種 の 交 換吸 着 体 を ・ それ ぞ れ カル シ ウ ム化 した もの を39つ っ ビ_











































































































液 相 中 の 放 射 性 陽 イ オ ンの平 衡 濃 度
KUR砂に対する放射性核種の分配係数値
cpmlmt
本節2-2-3と 同 じ方 法 で
実験 を行 い 、24時 間後 に、 ろ
液 の 放射 能 濃 度 とCa2+濃度 とを
測 定 した 。 この と きろ液 のpH
は5.5～6.5であ った 。 一 般 に
pH4～10程 度 の 間 では 、 空 気
中 の 炭 酸 ガス が水 中 に溶 け 込 み
Ca2+と反 応 して 、炭 酸 カル シ ウ
ムが 沈 殿 す る とい われ ているが1(1)
本 実 験 に澄 い て は表1-2-5




24時間 経 過 後Ca3+濃度(ppm)






に示 す よ うに 、原 水 と、24時 間経 過 後 の ろ液 の 間 に は 、Ca2+濃度 の 変化 は、ほ とん
ど見 られ なか った 。
本節2-2-3と 同様 に して、 交 換 吸着 体 へ 分 配 され た 放射 性 陽 イオ ンの分 配 量 を
求 め 、 こ の値 か ら(1-2-1)式 の 分配 係 数 値KdAを 計 算 して、 結果 を 交換 吸 着 体
ご とに ま とめ て、 図1-2-4図1-2-5に 示 した 。
両 図 と も横 軸 にCa2+濃度 を、 工 学 的 見 地 か ら実 用 度 の高 いppm(1ppm=5×10-5
meq/me)単位 を用 い て、 対 数 目盛 で 表示 した 。ま た 分配 係 数 値 もCa2+濃度 に影 響 さ
れ 大 き く変 動 す る ので 、 た て軸 に対 数 目盛 で示 した 。
図1-2-4は グ リー ン サ ン ドにつ い て表 わ した もの で あ るが 、 各放 射 性 陽 イオ ン
の分 配 係 数 値KdAとCa2+濃度 との 関 係 は 、 ほぼ 直線 関 係 に ある こ とが明 らか に な った 。
また 図1-2-5はKUR砂 につ い ての もの で あ るが 、 図1-2-4と 同様 に、 分 配
係 数 値 とCa2+濃度 との間 には 直 線 関係 が 読み とれ た 。
こ の結果 、 つ ぎの実 験 式が 得 られ た 。
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KdA=m・(CCa) (1-2-2)
た だ し・m・nは ・ 主 成 分 イ オ ンの カル シ ウム と微 量 放 射性 陽 イオ ン との2成 分 系分
配 現 象 にお い て・ 放 射 性 陽 イオ ン澄 よび 交 換 吸着 体 の 種類 に よ って 定 ま る値 で あ る 。
またC(hは 液 相 中のCa2+の濃 度 で あ る 。
なte・(1-2-2)式 は 本編 第1章 ・(1-1-25)式 の質 量作 用 定数Kよ り誘




















































図1-2-5 放 射 性 陽 イオ ンのKUR砂 へ の 分 配vatsよぼ すCa2+の影 響




と な り 、 かbに(1_2-2)式 と(1-2-25')式 と が 、 同 じ も の だ と す れ ば ・
(1-,一,)式 の 。値 、 。廊 それ ぞ 揃 。q、。9,-9・ な る。まず ・値 に つ い て
検 討 す る とa,bは そ れ ぞ れ 放 射性 陽 イオ ンk一よびCa2+のみ か け の電 荷 の数 で あるの で ・
n値 は 放射 性 陽 イオ ンのみ か け の 電荷 の数 が2の 場 合 は1,電 荷 の数 が1の 場 合 は
O.5となる 。 とこ ろ でn値 は 図1-2-4図1-2-5に 示 した 直線 の勾 配 を示 す
が、 両 図 に 描 かれ た どの 直線 の勾 配 も1ま た はO.5を 示 さkい 。正確 なn値 は 表1
-2-6で 後 述 す るが 、2価 の 放 射性 陽 イオ ンの場 合 でO.3～O.65,1価 の 放 射性 陽
イオ ンの 場合 でO.15～O.25と(1-2-25')式 か ら得 られ るn値 とは大 き く異 な る 。
　 　
ま たm値 につ い て も、Kb・qCabのうち、qCaは ほ ぼ 交 換 容 量 に等 しい と考 え られ るの
コ 　
で交 換 容 量 をqma)cとす れ ば 、K5・qma.5と左 り明 らか に 交 換 容 量 の値 が 大 き く 影 響 す
る はず で ある が、 図1-2-4,図1-2-5を 比 較 して み て も、 グ リー ンサ ン ドと
KUR砂 との間 の交 換 容 量 の 比5:1の 影 響 は 見 い 出 せ 左い 。
した が って(1-2-2)式 は 放 射 性 陽 イオ ンの 土砂 へ の 分配 に対 す るCa2+の影 響
の 程度 を定 量 化 す るた め工 学 的 見 地 か ら求 め た 実験 式 で あ る 。
2-3結 果 の 考 察
前 項2-2の 実 験 結 果 か ら実 験 式(1-2-2)式 が 求 め られ た が、Rou七son11)
も241Amの分 配 係 数 の 変 化 を、 交 換 吸着 体 と してSou七hCarolinaSubsoilを用 い
て、Ca2+澄よびNa+に 関 して 求 め て む り、実 験 結果 は 図1-2-6に 示 す よ うに(1
-2-2)式 と同 じ傾 向 を示 して い る 。
そ こ で、 交 換 吸 着 体 ご とに、 図1-2-4図1-2-5よ り、(1-2-2)式
中のm値 、n値 を各 放 射 性 陽 イオ ンにつ い て 計 算 した 。 た だ し(1-2-2)式 は 実
験 式 で あ るの で 、m,n値 を計 算 す る に あた って は 、KdA,CCaの 数 値 を 表 示 す る単 位
を定 め てtsく必 要 が あ り・KdAに つ い て はnf/9・C(hにつ い てはppmを 使 用 した 。 し
た が って(1-2-2)式 のm値 は 、Ca2+濃度 がlpPmの ときの 分 配 係 数 値 を示 して
い る こ とに なb、 一般 的 に はm値 が大 きいほ ど分配 さ れ やす い とい え る。 計 算 結 果 は


























へ の 分 配11)
一 般 に イオ ン交 換 吸着 の場 合 、等 価 の イオ ンでは 水 和 イオ ン半 径 が小 さ いほ ど良 く
吸着 し、異 価 イ オ ン間 で はみ か け の電 荷 の 数 が大 き いほ ど 良 く吸 着 する5)と い われ て
い るの で 、 これ らの観 点 か ら表1-2-6を 検 討 してみ る 。
22Naと137Csはと もに1・a族 に 属 す る1価 の 金 属 イオ ンで 、85Srと133Baはともに
ll・a族に属 す る2価 の金 属 イオ ンで あ るが 、 同 族 イオ ン ど う しのn値 は 、 同一 交換 吸
着 体 に っ い て は同 じ よ うな値 を 示 してお り、 同族 イオ ン ど う しのm値 に 関 して は 、 ど
の 交 換 吸 着 体 につ い て も水 和 イ オ ン半 径 の 小 さ な方 が 、m値 が大 きい とい う傾 向 が み
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表1-2-6放 射性 陽 イオ ンのm,n値
放 射 性
陽 イオン






m値 n値 m値 n値
22Na 38 α25 40 α17 1.87 十1 Ia
137Cs 410 α15 3000 α26 1.27 十1 Ia
』
54Mn 200 0.32 200 α53 466 十2
田b
60Co 410 α38 640 α67 466 十2 皿
65Zn 600 α40 700 α57 466 十2 nb
85Sr 170 α31 140 α43 410 +2 na
133Ba 350 α29 780 α48 386 十2 Ila
ただ しm,n値は分配係数 、C♂ 濃 度値 をそれぞれ㎡/g,ppm
で表示 した時 の値
られ た 。
54Mnと60CQと65Znとは そ れぞ れ 属 す る族 が 異 な る2価 の 遷移 金 属 イオ ンで あるた
め、 同族 イオ ン同 士 の よ うな比 較 は で きない 。 しか し大 ま か に2価 の 遷移 金 属 イオ ソ
とい う観 点 か ら見 れ ば 、m値 、n値 と も同 一 交 換 吸 着 体 に つ い ては 、 わ りあい似 た値
を示 してteり、 特 にm値 は水 和 イオ ン半 径 が少 し小 さい85Srよ り も大 きい こ とが わか
った 。
また 、 み かけ の 電荷 の数 とい う観 点 か らみれ ば 、2価 の5つ の イオ ンの方 が 水 和 イ
オ ン半径 がず っ と大 きい に もかか わ らず 、1価 の22Naよ り もm値 が 大 き い、 すkわ
ち土 の方 に 多 く分 配 され る こ とが わ か った 。 ま た 、i37Csは1価 の イ オ ンで あ るに も
かか わ らず大 きな値 を示 した が、 これ ま で 多 くの 研 究 者 に よ っ て粘 土 鉱 物 に対 す る
137Csの 特異 吸着 と して説 明 され て い る現 象 と合 致 して い る 。n値 に 関 しては 、 全 般
的 に2価 の イオ ンの 方 が1価 の イオ ン よ り も大 きい 、す な わ ちCa2+濃度 に よる影 響 を
受け やす い こ とが わか っ た 。
交 換 吸 着体 の 種類 がm値 、n値 に与 え る影 響 につ い て検 討 を 加 え て み る。 グ リー ン
サ ン ドとKUR砂 の 各 々の交 換 容 量 の 比 は 表1-2-2か ら明 らか な よ うに5:1程 度
で あ るの に 両者 のm値 に は大 小 が 認 め られ ず 、n値 に つ い て もKUR砂 の 方 が や や 大
きい程 度 で あ る こ とが わ か った 。 こ の こ とか ら粘 土 鉱 物 のm値 、n値 には 交 換 容 量 だ
け で な く、粘 土 鉱 物 特 有 の選 択 吸 着 性 も影 響 して い る よ うに思 わ れ る 。
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2-4結 論
本 節 で は、 地 下 帯 水 層 峰 け る放 射性 陽 材 ・の挙 動 を推 測 す るの 噂 要 な・ 放射
性 陽 イオ ンの分 配 係 数 値 に つ い て、 実 験 的 研 究 を 行 った 。放 射 性 陽 イオ ンの分 配 係 数
値 に は 、地 下 水 中 の穂 の非 放射 性 陽 イオ・が影 響 を与 え る こ とが 予 測 さ れ たカ・・本節
で は そ の うちCa2+のみ に注 目 して 、主 成 分 がCa2+で、 微 量 成 分 が 放 射性 陽 イオ ン で
ある とい う2成 分 系 につ い て実験 的 研 究 を行 った 。
実 験 に は、 放 射 性 陽 イ〃 と して、22N。,i37C,,54M・.60C・,65Z・,85S・,133B・
を用 い 、交 換 吸着 体 と して グ リー ンサ ン ド、KUR砂 を用 いた 。
ま ず 、 は じめに 交 換 吸 着 体 の 交換 吸着 の座 をCa2+で占有 させ る カル シ ウム化 の方 法
に つ い て述 べ た 。
つ ぎに 、液 相 中 のCa2+濃度 を 一 定 と した条 件 下 で 、 カル シ ウム飽 和 交 換 吸着 体 に 対
す る各 種 の 放射 性 陽 イオ ンの 分 配係 数 値 を 、放 射 性 陽 イ オ ンの濃 度 を約2桁 変 化 させ
て測 定 した が 、微 量 な放 射 性 陽 イ オ ンの濃 度 を変 化 させ て も、 分 配 係 数 値 は 変化 しな
い こ とを確 め た 。




そ こで(1-2-2)式 のm値 、n値 に つ い て検 討 した結 果 、放 射 性 陽 イオ ンの み
かけ の電 荷 の 数 、 水 和 イオ ン半 径 、 所 属 す る族tsよび交 換 吸着 体 の種 類 な どがm値 、
n値 に大 き な影 響 を与 え るこ とを知 っ た 。




して考えた地下帯水層 中で微 量の放射性陽 イオンが混入 した地下水 が流れる場 合の放
射性陽 イォジの分配現象・す勧 ち分配係数 値の変化について実験 的研究を行 。た 。
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そ こで本節 では、地下水 中の溶存陽 、t・ の大部分 を しめるCa㌦ 外 の溶存 イオン
で しか も地下水中、,PP。櫨 の齪 で存在す る非放 射性陽 ・〃Mg2袖 ♂1)1・どが・
微量 な放射性 陽 イオ ンの分配現 象に どの ような影 響力を持 つか 、またその影響力が
Ca2+と比較 してどの程度 の ものであるか など影響 の程 度を定量化 するため に実験的研
究 を行 った。
まず、分配現象 を比較 する上 で重 要な交換吸着 体の交換 吸着 の座 の数が測定に用い
る陽 イオ ンに よって変化 するか否か を調べ るために、数 種類 の陽 イオ ンを用いて・交
換吸着体の交換容量 を測定 し比較 した 。
つ ぎに、マ グネシ ウム診 よび ナ トリウム飽和交換吸着 体に対す る放射 性陽 イオンの
分配実験 を行 い、放射性 陽 イオンの分配係数値 と液相 中のMg2+およびN♂ との関係 を
求めた 。
最後 にCa2+とMg2+とNa+との放射性陽 イオ ンの分配 に対 する影響 力の比較 を行い、
放射性 陽 イオンの分配 に与える影響 を研究す るのに必要な地下水 中に含 まれる陽 イオ
ンを求めた。
3-2交 換吸着体の交換容量の測定
交 換吸着体 の吸着の座 の数 を示す単位 として交換 容量(普 通 はmeq/gで表わす)
がある。交換容量 を測定する時 には、特定の陽 イオ ンのみ を含む溶液 と交換吸着体 を
接触 させ、交換吸着体 の吸着の座 を特定の イオンで可 能 な限 り占有 させ て、占有 した
特 定の イオ ンの量を測定 することによって交換容量 を計算 してい る。
そ こで本項 でも交換吸着体の座の数 を種 々の陽 イオ ンで測定 して比較 す ることに し
た。
実験には交換吸着体の吸着の座 を占有 させ る イオ ンとして、地 下水中に含 まれる溶
存陽 イオンの大部分 を しめるCa2+,Mg2+,N♂と土壌 の交換容 量 を測定す るのに標準
法 として使用す るNH才13)と粘土 鉱物へ の特異吸着 で知 られ るCぎ とを使用 した。また
交換 吸着体 としては グ リー ンサン ド、KUR砂を使用 した。
3-2-1実 験 方法
(1)NH才に よる測 定(酢 酸 ア ンモ ニ ウム法)13)
本 法 は バ ッチ法 で交 換 吸 着 体 をNHTで 飽 和 させ た の ち加 熱 分 解 でNH3を 追 い 出 し、
追 い 出 され たNH3を 定 量 して算 出す る方 法 で あ る 。
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す なわ ち交 換 吸 着 体 と1N酢 酸 ア ンモ ニ ウ ム溶 液 とを ビー カに 入れ ・ ス チ ー ム バ ス
内 で2時 間程 度 接 触 させ 、 つ ぎに 酢 酸 ア ンモ ニ ウ ム溶 液 を流 し出 し、 さ らに空 隙 中の
酢 酸 ア ンモ ニ ウ ム溶 液 を メチ ル アル コ ール で洗 浄 した.ア ンモ ニ ウ ム化 され た交 換 吸
着 体 を蒸 留 水 と と もに ケル ダ ー フ ラス コに 入 れ 酸化 マ グ ネ シ ウムを添 加 して煮 沸 した 。
煮 沸 す る こ とに よ って交 換 吸 着 体 に 吸着 さ れ たNH8が 離脱 し溜 出す る の で飽 和 ホ ウ酸
水 でNH3を 捕 集 した 。最 後 に捕 集 したNH3を メチル レ ッ ドー プ ロ ムク レ ゾー ル グ リー
ンを指示薬 として滴定 して定量 し、交換 吸着体 に吸着 されたNH1量を求め て交換容 量
の 計 算 を 行 った 。
(2)Ca2+による測 定
本法 は カ ラム法 で交 換 吸 着 体 をCa2+で飽 和 さ せ た 後 、NaナでCa2+を追 い 出 し、溶 出
したCa2+量を定 量 して算 出す る方 法 で あ る。
す なわ ち交 換 吸着 体 を カ ラ ムにつ め 、 定 濃 度 の 硝 酸 カ ル シ ウ ム溶 液(1NとO.01Nの
2種 類)を カ ラム上 部 か ら通水 し、 カ ラ ムの 出 入 口で の 溶液 のCa2+濃度 が 等 し くな る
ま で通 水 を続 け た 。 こ の結果 交 換 吸 着 体 の カル シ ウム化 が終 了 した の で、 カ ラ ム上 部
か ら純 水 を通 水 し、 カ ラ ム下 部 で採 水 した 水 か らCaa「が 検 出 され な くなる ま で通 水 を
続 け 、 カ ラ ム内 の空 隙 水 中 のCa2+を除去 した 。最 後 にIN食 塩 水 を カ ラム上 部 よ り通
水 し、C♂+がNa+に よ って追 い 出 され る の で、 カ ラム 出 口 で採 取 した 水 にCa計が検 出
され な くな る まで 通 水 を 続け 、 この時 カ ラム下 部 よ り流 出 した す べ て の溶 液 中 のCaa「
量 をEDTA法6)で 測 定 して、 交 換 容 量 の測 定 を行 った 。
(3)Mg2+による測 定
本 法 は カ ラ ム法 で交 換 吸 着 体 をMg2+で飽 和 させ た後Na+でMg2+を追 い 出 し、溶 出 し
たMg2+量を定 量 して算 出す る方 法 で ある 。
す な わ ち定 濃 度 の 硝 酸 マ グ ネ シ ウム溶 液(1NとO.01Nの2種 類)を 用 い て前 述(2)
のCa2+による測 定 と同 様 な操 作 を 行 い、Mg2+の定 量 はEDTA法 で 行 い6)、 交 換 容 量 を
計 算 した 。
　
(4)Naに よる測 定
本法 は カ ラム法 で交 換 吸 着体 をNa+で 飽 和 させ た後 、CaVでNa+を 追 い 出 し、 溶 出
したNa+量 を定 量 して 算 出 す る方 法 で あ る 。
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す な わ ち定 濃 度 の 硝 酸 ナ トリウ ム(1NとO.01Nの2種 類)を 用 い て、 前述(2)の
Ca2+による測 定 と同様 な操 作 で カラ ム実 験 を行"た 、 この 場 合 に は ナ ト リウ ム飽 和
交換 吸着 体 か らNa+を 脱 離 させ るため に1N硝 酸 カル シ ウム溶 液 を使 用 し、N♂の定
量 は炎 光 分 析 法14)で行 い交 換 容 量 を計 算 した 。
(5)Cs+に よる測 定
本法 は バ ッ チ法 で、 安 定 同 位 体 のCs+に ラ ジオ トレ ー サ と してi37Csを添 加 して、吸
着 後 の137Csの減 量 を測 定 して算 出 す る方 法 で あ る 。
す なわ ち交 換 吸 着体 とO.1N硝酸 セ シ ウム溶液 とを ビー カに 入れ24時 間接 触 させて 、
24時間 経 過 後 の硝 酸 セ シ ウム溶 液 中Cs+濃 度 の 変化 よ り、 交 換 吸着 体 に 吸 着 さ れ た
　 キ
Cs量 を求 め た 。Csの 定 量 はO.1N硝 酸 セ シ ウム溶 液 中 に あ らか じめ ラジオ トレー
サ と してO.1μCi/me程度 の 濃度 で137Csを添 加 してk一き、137Csの放 射 能濃 度 の変 化
か ら、 交換 吸着 体 と接 触 させ た 硝酸 セ シ ウム溶液 中 のCs+の 濃 度 変化 を計 算 した 。
3-2-2実 験 結 果 お よび考 察
本項3-2-1の 実験 方法 に より実験 を 行 った結 果 、 得 られ た各 交 換 吸 着 体 に 対 す
る交換 容量 の 値 を各 交換 吸着 体 ご とに表1-2-7 ,表1-2-8に 示 した 。
表1-2-7グ リー ンサ ン ドの交 換 容 量 の測 定









4 バ ッ チ 1N-NH4COOH 100 2 10 α15
2十C
a カ ラ ム
1N-Ca(NO3)2500 5 5 α14
αOIN-Ca(NO3)2 7200 72 5 α15
2十M
g カ ラ ム
lN-Mg(NO3)2500 5 5 {115
α01N-Mg(NO3)2 7200 72 5 α13
Na+ カ ラ ム
lN-NaNO3 500 5 5
■
α12








表1-2-8KUR砂 の 交換 容 量 の測 定









NH才 パ ッ チ lN-NH4COOH 100 2 10 α034
2十Ca
カ ラ ム
1N-Ca(NO3)2 500 5 10 α031
αOIN-Ca(NO3)2 7200 72 10 α030
2十M
g カ ラ ム
1N-Mg(NO3)2 500 5 10 α029
α01N-Mg(N(h)27200 72 10 α031
Na+ カ ラ ム
1N-NaNO3 500 5 10 α028
αOIN-NaNO3 7200 72 10 α029
十C
s バ ッ チ α1N-CaNO3 150 24 5 α035
表1-2-7,表1-2-8は そ れ ぞれ グ リー ンサ ン ド、KUR砂 に 関す る もの で、
両 表 には 実 験 に使 用 した交換 吸着 体 の重 量 、交 換 吸 着 体 と接 触 させた溶 液 の濃 度 、容 積
等 も併 せ て示 した 。両 表 に よれ ば、 グ リー ン サ ン ドお よびKUR砂 の交 換 容 量 は どの イ
オ ンで測 定 して も、 同一 イオ ンの溶 液 中濃 度 を変 え て も、 同 じ よ うな値 が 得 られ る こ
とが わ か った 。特 に、 本 章 第2節 で述 べ た よ うに 粘土 鉱 物 へ の特 異 吸 着 で知 られ る
　
Csで も大 量 に用 い て交 換 容 量 を測 定 す れ ば 、他 の イオ ンで測 定 した もの よ り もや や
大 きい程 度 で ほぼ 同 じ よ うな値 が得 られ た 。lttecs+で測 定 した 交 換 容 量 に 関 して は 、
筒 井 お よび 木 村9)が粘 土 鉱物 の バ ー ミキ,ラ イ トに つい て の値 を報 告 してい るが 、 こ
の報 告 で もCa2+,K+,NH吉で測 定 した もの とCs+で 測 定 した 交 換 容 量 は ほぼ同 じで あ
る と述 べ て い る 。
以 上 の 結果 、 両交 換 吸着 体 の交 換 容 量 で 示 され る交 換 吸 着 の 座 の 数 は 、 各 々の 交 換
吸着 体 に 固有 の ほぼ 一 定 の数 で あ る と考 え て さ しつ か え ない と思 わ れ る 。
3-3地 下水 中陽 イオ ンが分配係数にteよぼす個 々の影響
地下水 中には種 々の陽 イオ ンが含まれ ているが、一般的 に地下水 に主 と して含 まれ
る陽 イオ・はCa2+魏 びMg2+組 びNa+であ り謀 原子 力施 設構内地 下帯 水層 よ 媒
取 した地 下水の水質を分析 した結果 を表1-2-91)に 示 した。この分析 例で も明 ら
かにC♂九Mg2+組 びNa+が主要な もの とな・てい る.そ こで本項 ではこれ らの3種
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の イオ ン ご とに 別 々に 飽 和 交 換
吸 着体 を 作成 し、 飽 和 交 換 吸 着
体 に対 応 す る イオ ンの みが 種 々
の 濃 度 で存 在 す る溶 液 に微 量 の
放 射 性 陽 イオ ンを添 加 した もの
を 用 いて 、 放射 性 陽 イオ ンの分
配 実 験 を 行 い 、CaPt,Mg2+およ
びNa+の そ れ ぞ れ が放 射 性 陽 イ
オ ンの分 配 現 象 に 澄 よぼ す影 響
に つ い て比 較 した 。
放射 性 陽 イオ ン と しては 本 章
第2節 と同 じよ うに22Na,137Cs
54Mn,60Co,65Zn,85Sr,13『Ba
表1-2-9地 下 水 の 分析 例
酸 消 費 量 pH62 有 機 リ ン αOppm
濁 り 9 銅 αlppm
硬 度 56ppm 鉄 α1ppm
蒸発残留物 130ppm カ リ ウ ム alppm
塩 素 イオ ン 60ppm ナ ト リ ウ ム 31.6ppm
ア ンモ ニ ア
性 窒 素
α13ppm カ ル シ ウ ム 1α6ppm
亜硝酸性窒素 α00ppm マ グネ シ ウム &2PP皿
硝酸性窒素 211ppm 鉛 αOppm
ヒ 素 α00ppm 亜 鉛 α03ppm
水 銀 α00ppm ク ロ ム αoppm
マ ン ガ ン α01ppm
を使用 した。これ らの放射性陽 イオンの化 学的特性 は本章第2節 で詳 し く述 ぺたので
本項では省略す る。また交換吸着体 も本章 第2節 の実験 と同 じものを用いた。
3-3-1実 験方法
〔1)Ca2+の影響
各交換 吸着体 の カル シウム化の方法訟 よび カル シ ウム飽和交換吸着 体に対 す る各放
射性陽 イオ ンの分配実験の方法につ いては、本章 第2節 で詳 しく述 べたので本項では
省略す る。
(2)Mg2'O影響
硝 酸 マ グ ネ シ ウ ムを 純水 に溶 か して、10,000ppm(Mg2+として)マ グネ シ ゥ ム溶 液
を作 成 した 。 この マ グ ネ シ ウム溶 液 を用 い 、 各 交 換 吸 着 体 の マ グネ シ ウ ム化 を行 い 、
マ グネ シム ウ飽 和 交 換 吸 着 体 を 作成 した 。
硝 酸 マ グ ネ シ ウ ムを純 水 に溶 か して約1.000,500,150,50,15,5ppm(Mg2+として)
の 溶液 を 作成 し、 これ ら の溶 液 の中 へ 、 各 放 射 性 陽 イオ ンをlo-2μCi/nt程度 、別 々
に加 え て種 々の 原 水 を 作 成 した 。
各 々 の ビー カに マ グ ネ シ ウム飽 和交 換 吸着 体 を39つ つ別 々に 入れ 、 こ こ へ種 々の
原 水 を約150meつつ 添 加 した 。 時 々撹拝 しな が ら24時間 放 置 し、 そ の 後 、 ビー カ内 の
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上澄液 をろ紙(東 洋 ろ紙,iE4)でろ過 して、 ろ液 の放射 能濃度tsよびMg2+濃度 を測定
した。Mg2+濃度は分配実験 の前後で変化 しない ことをた しかめた。 また ろ液のpHは
,K5～6.5で、24時 間経過 中の室温 は20℃～25℃を保 つ ように調節 した。
分配実験 の前 後の各放射性陽 イオンの溶 液中での放射 能濃度変化む よび添加原水の
量か らマグネシウム飽和交換吸着体 に分配 された各放射性陽 イオ ンの分配量 を求めて・
(1-2-1)式 よb分 配係数値の計算を行 った。
(3)Na+の 影 響
硝 酸 ナ トリウ ムを純 水 に溶 か して 、ZαOOoppm(Na+と して)ナ トリ ウム溶 液 を 作
成 した 。 この溶 液 を 用 い て各 交換 吸 着 体 の ナ トリ ウム化 を 行 い、 ナ トリウ ム飽 和 交 換
吸 着 体 を 作 成 した 。
一 方、 硝 酸 ナ トリ ウムを純 水 に溶 か して、5000,1,000,200,50ppm(Na+として)程
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度 の ナ トリ ウム溶 液 を作 成 し、 これ らの溶 液 の 中 へ、 各 放 射 性 陽 イオ ンを別 々に10
μCi/nf程度加 え て、 原 水 を作 成 した 。
　　Mgの 時 と同様 に ナ ト リウム飽 和 交換 吸着 体 に 種 々の原 水 を加 え て分 配 実 験 を 行 り
た 。
な澄 、添 加 原 水 のNa+濃 度 は分 配 実 験 の 前 後 で 変化 しkい こ とが た しか め られ 、 ま
たろ液 のpHは5.5～6.5で 、分 配 実験 中の 室温 は20℃～25℃を保 つ よ うに調 節 した 。
3-3-2実 験 結 果 お よび 考 察
本項3-2-1の 実 験 の 結 果 、Ca2+,Mg2+,Na+の各 濃 度 に対 応 す る各 放射 性 陽 イ
オ ンの分 配 係 数 値KdAが 求 め られ た 。 この うち 図1-2-7,図1-2-8に85Sr
の 分配 係 数 値KdSrの変 化 を、 図1-2-9,図1-2-10,に60Coの 分 配 係 数 値
Kdc。の変 化 を 、 グ リー ンサ ン ド、KUR砂 に関 して示 した 。
各 図 と も同時 にCa2+,Mg2+,Na+の影 響 が 比 較 で きる よ うにす る ため 、 横 軸 に これ
ら3種 の 陽 イオ ンの 液 中濃 度 をmeq/nt単位 で 、 た て軸 に これ ら3種 の陽 イオ ンの各
・の齪 に対 肘 る85Sゆ ・び60C・の 分 配 係数Kd・ 。f。 、、・+・Kd,.f.。g・,
KdsrforNa+・Kdc。f。rca2+・・Kdc。f。rMg2+・Kdc。f。rNa+をnt/9単位 で・そ れ ぞ
れ 対 数 睡 で表 示 した.始Ca2喰 度lpPmは5.0・ 】O"5m・q/n・e.M♂濃 度1PPm
は&2×10-5meq/nd,Na+濃 度lpPmは43×10-5rneq/meVa相 当 す る 。
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が得 られ る こ とは、 本 章 第2節 です で に報 告 した と う りで あ る。
この よ うな直線 関係 は 同様 に ㎏2+濃 度 に対 応 す る85Srteよび60Coの分 配 係 数 値
Kds。f。・Mg・組 びKd・。・。rMg…Na+濃 度 と対 応 す るKdS。f。rN。!`規 び
Kdc。fo.Na+との 間 に も読 み とれ(1-2-4)、(1-2-5)式 と同 じ型 式 で 表
現 で きる こ とが わ か った 。
ま た 、図 には 示 さ なか った が 、 他 の 放 射 性 陽 イオ ン(21Na,137Cs,54Mn,65Zn,
133Ba)につ い て もほ ぼ 同 様 の 直線 関 係 が 認 め られ
、(1-2-4)、(1-2-5)
式 と同 じ型 式 で表 現 で きる こ とを知 った 。
した が りて放 射 性 陽 イオ ンAが 安 定 な イオ ンXに よ って 飽和 され た交 換 吸 着 体 に分
配 す る時 、 放 射 性 陽 イオ ンAの 分 配 係 数KdAforxと イオ ンXの 液 中濃 度Cxと の 間に
は 、 次の 実 験 式 が 得 られ た 。
Kd。,。r折m.・(C・)-nx (1-2-3)
(1-2-3)式 中のmx,nxの 値 を、Ca2+,Mg2+teよびNa+ご とに表1-2-10,
表1-2-11.表1-2-12に 示 した 。 た だ し(1-2-3)式 は実 験 式 で ある の
で 、mx,nx値 を求 め るに あた っ ては 、KdAfo.x,Cxの 数 値 を表 示 す る単 位 を定 め
てtsく必 要 が あ り、KdAf。rxにつ い て はnt/9,C・ に つ い て は10-3m・q/nt(Ca2+
濃 度 で20ppmに 相 当 し、 一般 的 な地 下 水 中Ca2+濃度 は この程 度 の値 で あ る1))を 使
用 した 。
表1-2-10のCa2+の 支配 下 に お け る 皿ca,nca値の傾 向 に 関 して は 本章 第2節 で
詳 し く述 べ た ので こ こで は省 略 す る 。
表1-2-11のMg2+の 支 配 下Va・一け るr・Nk、'.nMg値 を表1-2-10のCa2+の
影 響 下va;lbsけるm(la、nCa値と比 較 してみ る と・nx値 は各 交換 吸 着 体 ご とに・ 各 放 射
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表1-2-10放 射 性 陽 イオ ンのmCaとn(la表1-2-11放 射 性 陽 イオ ンのm㎏ とnMg
放 射 性
陽イオン
グ リー ンサ ン ド KUR砂
mCa nCa mCa nCa
22Na 18 0.25 24 0.17
137Cs 270 0」5 1400 0.26
54Mn 78 0.32 40 0.53
60Co 130 0.38 84 0.67
65Zn 190 0.40 130 0.57
85Sr 68 0.31 38 0.43
133Ba 150 0.29 200 0.48
mCa,nCaの算 出 に あた って は分 配
係 数値 、 液 相 中Ca2+濃度 を それ ぞ
れ ㎡/g,10-3meq/gで 表 示 した 。
性 陽 イオ ンご とにほ とん ど同 じ値 を 示 し、
m埴 は 前 者 の 方 が や や 大 きい 傾 向 が み られ
た ・ これ はMg2+の支 配 下 峰 け る ・Mg,
nMg値に 対 す る各 放 射 性 陽 イオ ン ご と、各
交 換 吸 着 体 ご との 影 響 力は 、Ca2+の 支 配
下 に お け る場 合 と、 ほ とん ど同 じ傾 向 で あ
る こ とを示 し、 前者 のmx値 が や や大 きいの
は、当量単位で比較 した場 合、Mぎ+の支配
下 にお け る方 がCa2+の支 配 下 にお け る時 よ
り も放 射性 陽 イオ ンが 、 や や 良 く分 配 す る
こ とを示 して い る。 これ はMg2+とCa2+とが
と もにll・a族に 属 し、 両者 の 化学 的 挙 動 が
2十
非常に良 く似 て夢 り、またCa
水和 イオ ン半径 が小 さい(Mg納Ca2+
放 射 性
陽イオン
グ リー ンサ ン ド KUR砂
mMg nMg mMg nMg
22Na
24 0.23 35 0.21
137Cs 340 0.181900 0.25
54Mn 110 0.35 56 0.52
60Co 180 0.36 120 0.65
65Zn 270 0.38 190 0.60
85Sr 90 0.30 51 0.44
133Ba 210 0.30 270 0.46
mM
g,nMgの算 出 に あ た って は分 配
係数 値 、液 相 中 の ㎏2+濃度 を そ れ
ぞ れnt/g,10-3meq/gで表 示 した 。
表1-2-12放 射性 陽 イオ ンのmNaとnNa
放 射 性
陽イオン
グ リー ン サ ン ド KUR砂
mNa nNa mNa nNa





65Zn 2900 0.634800 0.83
85Sr 2800 0.654000 0.81
置33Ba 2900 0.613600 0.80
mNa,nNaの算 出 に あた って は 分 配
係数 値、 液 相 中Naナ濃 度 をそれぞ れ
㎡/g,10一3meq/gで示 した 。
の方がやや水和
の水 和 イオ ン半 径 は そ れ ぞ れ428X,3.64×12)
である)た め交換 吸着体 に対す る分配 力がやや大 きい のが原 因 と考 え られ る。一方、
地下水 中に含 まれ る陽 イオンの影響 とい う観点 か らみれ ば、地下水 中に含 まれ るMg2+
濃度は地下水 ごとに種 々の値 を示すが、 一例 として表1-2-9に 示 した地下水 を と
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b上 げ てみ る と、Ca2+濃度 が10.6PPm(Ca2+として)Va対 して&2PPm(Mg2+として)
を示 す 。 これ を 当量 単位 で示 せ ぱ 、Ca2+濃度 が5.3×10-4meq/hze、Mg2+濃度 が6.7
・10-4m・q〃 とltる.こ の 値 に対 応 す る放射 性 陽 イオ ンの 分配 係 数 値 は例 え ば85S・
の場 合 図1-2-8のKUR砂 に 関 して み れ ば・KdS。f。rc。・+幸50,KdS。f。r、i9・・≠60
と な り、 放 射 性 陽 イ オ ンの 分配 現 象 に影 響 を与 え る地 下水 中 の 陽 イオ ン と してMg2+は
Ca2+と同 様 に 重 要な イ オ ンで あ るこ とが わ か った 。
　
表1-2-12のNaの 支 配 下 に お け るmNa
,nNa値 を 表1-2-10・ 表1-2-11
のCa2+む よ びMg2+の 支 配 下vateけ るmx,nx値 と 比 較 し て み る と 、 特 に2価 の 放 射
性 陽 イ オ ン54Mn,60Co,65Zn,85Sr,133Baのmx値 が 非 常 に 大 き い 、 す な わ ち 、
ナNaの 支配 下 にお い ては これ ら2価 の 放 射 性 陽 イ オ ンは非 常 に 良 く分 配 さ れ る こ とが
わか った 。 この 現 象 は 地 下 水 中 に主 と して含 ま れ る 陽 イオ ンの影 響 とい う観 点 か らみ
れ ば、 一 例 と して 表1-2-9の 地 下水 に つ い て み る と、Ca2+濃度 が10.6ppm(Ca2+
と して)に 対 してNa+濃 度 は31.6ppm(Na+として)で 当量 単 位 に換 算 す る と、 そ れ
ぞ れ5.3×10-4meq/nf、1.4×1(「3meq/ntとな る 。 この 値 に対 応 す る放 射 性 陽 イオン
の分配 係 数 値 は 例え ば85Srの 場 合 、 一 番 そ の 割 り合 い が小 さい図1-2-7の グ リ
ー ンサ ン ドに 関 す る もの で さえ も・Kds.fo.Na+の値 がKds.f。.cま+の値 の25倍 以 上
で あb、KUR砂 に対 して は さ らに大 き な差 が あ るこ とが わか った 。 したが って一 般 的
な水 質 の 地 下 水 中 の種 々の 陽 イ オ ンが2価 の85Sr(も ち ろん90Sr,89Srなど も同 じ)
や60Coな どの 微 量 の 放 射 性 陽 イオ ンの 分配 現 象 に与 え る影 響 を比 較 す る場 合 にはNa+
の そ れ はCa2+やMg2+のそ れ に比 べ て非 常 に小 さ く工 学 的 見 地 か らは無 視 して もさ し
つ か え ない と推 測 で きる 。
つ ぎに1価 の 陽 イオ ンで 環境 安 全 上 重 要で あ る と考 え られ る137Csにつ い て 検 討 し
　て み る 。 この 場 合 には2価 の 放射 性 陽 イオ ンの 場 合 とは 違 っ てNaの 支 配 下vateいて
も… 値 はほ とん ど大 き くな らず ・KUR砂 に 関 しての 分 配VaaS・い て は137C・の ・,。値
は 、Ca2+やMg2+の支 配 下 の場 合 よ り も小 さ くな っ てい る こ とが わ か った 。 さ らに 、
Na+の支 配 下vateいて他 の2価 の 放 射 性 陽 イオ ンのmx値 と比 較 した 場 合 も、グ リー ン
サ ン ド澄 よびKUR砂 へ の 分 配 に関 す るmNa値は 小 さ く(約i/5程度)な っ てk・り、表1
-2-10 ,表1-2-llで 示 され たi37Csの特 異 吸着 は み られ なか った 。
以上 の 現象 と本章 第2節 で得 られ た結 果 とを総 合 す る と、交 換 容 量 で示 され る交 換
吸着 の座 の数 は 交 換 吸着 体 ご とに一 定 で あ るが 、 個 々の交 換 吸着 の座 に 関 して は 、 グ
リー ンサ ン ドやKUR砂 の 粘 土 鉱 物 の 場 合 には 、2価 の イオ ンを 強 く吸 着 す る座 、1
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価 の イオ ンを 強 く吸 着 す る座 な どが 混 在 してisり、 前 者 には2価 のCa2+やMg2'ios強く
影 響 し、 後者 に は1価 のNa+が 強 く影 響 す る と考 え た方 が これ ら粘 土 鉱 物 に 関す る分
配 現 象 を説 明 しやす い 。
十
ただ 、i37Csに与 え る地 下水 中 の 陽 イオ ンの影 響 とい う点 か ら見 る と、明 らか にNa
の 方がCa2+やMg2+よりも大 き く影 響 す る が 、i37Csのmx値 自体 が表1-2-10の
KUR砂 に 対 す る85Srのmx値 な ど と比較 す る と非 常 に大 きい た め、 放 射 性 陽 イオ ン
の 地 中移 動 とい う点 か らみ れ ば85Srや60Coに くらべ て移 動 しに くい 陽 イオ ンで あ る 。
3-4結 論
放射 性 陽 イオ ンの分 配 係 数 には 地 下 水 中 の種 々の 非 放 射性 陽 イオ ンが影 響 を与 え る。
本章 で は 、第2節vak・い て 、 この うちCa2+のみ に注 目 して 、 主 成 分 がCa2+で微 量成 分
が 放射 性 陽 イオ ンで あ る とい う2成 分 系 に つい て実 験 的 研 究 を 行 った 。そ こで 本 節 で
は 、 こ の2成 分 の うち の主 成 分 をMg2+やN♂ に して実 験 的研 究 を行 い 、Ca2+とMg2+
　
とNaと の 比 較 を行 った 。
実験 と しては 、 まずNH;,Ca2+,Mg2+,N♂,Cs+な どの 陽 イオ ンを 用 い て各 交換
吸着 体 の 交 換 容 量 の 測 定 を行 った 。 この結 果 、 どの 陽 イオ ンを用 い て も、 どの よ うな
測 定 方 法 を 用 い て も、 交 換 吸 着体 ご とに交 換 容 量 は ほぼ 一 定 で あ る こ とを知 った 。
つ ぎに 、 マ グ ネ シ ウム飽 和 交換 吸着 体 や ナ トリウ ム飽和 交 換 吸 着 体 に対 す る、22Na
137Cs,54Mn,60Co,65Zn,85Sr,133Baなどの 放射 性 陽 イオ ンの分 配 実 験 を液 相 中
のMa2+とNa+の濃 度 を変 化 させ なが ら行 った.
この 結 果 、 微 量 な放 射 性 陽 イ オ ンAの 分 配 係数 値KdAforxと主成 分 イオンXの 液 相
中 濃度Cxと の 間 に は 次 の実 験 式 が得 られ る こ とが わか ったv
Kd。,。rx-:…(C・ アn・ (1-2-3)
(1_2_3)式 で 示 され たmx,nx値 に つ い てCa2+teよびMg2+詮よびNa+の そ れ
ぞ れ の影 響 力 を比 較 した 。
この 結 果 、 一 般 的 に は 、Ca2+とMg2+とが 放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 に 大 き な影 響 力 を持
ち、Na+は あ ま り影 響 が な い が 、i37Csの粘 土 鉱 物 へ の分 配 に 関 して の み 、Na+が 大 き
な 影 響 力 を持 つ こ とを知 った 。 しか し137Csの分 配 係 数 値 は 、Cs2+およびMa2+に支 配
さ れ る時 の2価 の放 射 性 陽 イ オ ンの 粘 土 鉱 物 へ の 分 配 係 数 値 に く らべ れ ば 非 常 に大 き
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ho
したが って、 放 射 性 陽 イオ ンの 地 下 帯 水 層 の 移 動 を解 析 す る場 合 に は 放 射 性 陽 イ オ
ン と して は2価 の もの 、 なか で も85Sr(実 際 に は90Srが 環 境 安 全 上 問 題 で あ る)と
60Coが環 境 安 全 上 重 要で
、 これ らの イオ ンの 挙 動 を 支 配 す る地 下 水 中の 非 放 射性陽 イ
　　 　　
オ ン と してはCaとMgと を取b上 げ れ ば 充 分 で あ る こ とが わ か った 。
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第1節 は しが き
放射性陽 イオンの分配係数は地下水中に主 として含 まれ る非 放射性 陽 イオ ンに よつ
て大 きな影響を うける 。そ こで前章 において、地 下水中の非放射性成分がCa2+のみの
　　 キ
場 合、Mgの みの場 合、Naの みの場 合 と単純化 して現 象を取 り扱い、実験的研究 を
行 った1)2、 この 結果 、 実験 式 と して
Kd、,。x-…(C・)"x (1-3-1)
た だ し、KdAfo.X:非 放 射 性 陽 イオ ンXに 支配 され る放 射 性 陽 イオ ンAの 分 配 係数
Cx:非 放 射 性 陽 イオ ンXの 液 相 中濃 度
mx,nx:交 換 吸着 体 の 種類 、 放 射性 陽 イオ ンA,非 放 射性 陽 イオ ンXな ど
で 定 ま る係 数
を得 た り
実験 に よって 求 め られ た(1-3-1)式 中 のmx,nx値 に検 討 を 加 え た結 果 、放 射
性 陽 イオ ンの 分 配 現 象(分 配 係数 値 の変 化)に 大 き な影 響 を与 え る地 下水 中 の非 放 射
　 　　　
性 陽 イオ ンはCaとMgで あ る と予測 した.
　　 コ　
そ こで本章 では、非 放射性 成分 としてCaとMgと が共存 した地 下水 に微 量に放射
性陽 イオンが混入 した状態で、放射性 陽 イオ ンが土砂(交 換 吸着 体)へ どの よ うに分
配 するかについて研 究を行 った7)。
　　 　　
まず、CaとMgと が別 々に単独で影響 を与 える場 合の実験結果 を もとに して、両
イオンが共存 して影響 を与 える場合 について、簡単 な分配 モデルを考 え、 このモデ ル
を用いて理論的考 察を行 った。
　　　　つ ぎに理論的考 察に もとついて、Cak・ よびMgが 種 々の濃度で共存 す る状態 での
放射性陽 イオ ンの交換吸着体 に対す る分配 現象(分 配係数)を 求 める実験 を行 りた 。
なお、放射性陽 イオン として、前章 の実験結果 澄 よび原子 力発電所 か ら発生 す る放
射性廃棄物 中核種3)などを考慮 して環境安 全上 重要な60Coと90Srとを取 り上げ、 知
見 を求めるこ とに した が、90Srにつ いては、短半 減期 の85Srを用いた。
また交換吸着 体は前章 と同 じくグ リー ンサ ン ドとKUR砂(京 都大学原子炉 実験 所
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構内地下帯水層 より採取 した もの)と を用い た。
第2節 理論的考察
本編第1章 で述べ た ように、 イオン交換吸着 に関 しては、質 量作用の法則をは じめ
として種 々の理論が提案 されたが5!こ れ らの理論は スチ レンペ_ス イオ ン交換樹脂
は ともか く、本章 の 目的 とす る粘土 鉱物交換吸着体には必ず しも応用 できない し、ま
た地下水に非放射性成分が二 種以上 、大 量に存在す るところへ微量 の放射性 陽 イオ ン
が混入 し、平衡 に達 している状態に関 しては十分 に解 明され ていない1も
そ こで 本節 で は 、前 章 の実 験 結 果 を も とに して、 非 放 射 性 成 分 と してCa2+とMg2't
が大 量 に存 在 して い る と ころへ 、 微 量 の60Coまた は85Srが 混 入 して 平 衡 に達 して い
る状 態 を モ デ ル化 して 理論 的 考 察 を行 った 。
2-1分 配 モ デ ル
陽 イオ ンX(た とえ ばCa2+のこ と)とY(た とえ ばMg2+のこ と)と が平 衡 状態 で交
換 吸着 体 の交 換 の座 を 占有 して い る と こ ろへ 、 放 射性 陽 イ オ ンA(60Co,85Srなどで
あ る)が 割b込 み イオ ンXteよ びYが 占め る座 の 一 部 を 占有 し、平 衡 状 態 に達 した 分
配 モ デ ル を考 え る 。
この 分 配 モデ ルvak・い ては つ ぎの(1-3-2)式 か ら(1-3-7)式 ま で の拘
束 条 件 が あ る とす る。
qx七 ÷qmaxforX (1-3-2)
た だ し、qx七:液 相 中 に陽 イオ ンと してxの みが 存 在 し、 単 位体 積 の 液 相 中 に 占 め る
イオ ンXの 数 がCxtの 時 に、 単 位 重 量 の 交換 吸 着 体 で イ オ ンXが 占 め る座 の
数 。
qmaxf。rX:液相 中 に 陽 イ オ ン と して イオ ンXの み が存 在 す る時 、 イォ ンX
が単 位 重量 の交 換 吸 着 体 内 で 占 め る こ とが可 能 な座 の数 の最 大 値 。
す な わ ち、 液 相 中 に存 在 す る陽 イオ ンがXの み で あ る時 に は、 イオ ンXの 単位 液 相
中 の イ オ ン数 に か か わ らず 単位 重 量 の交 換 吸着 体 内 で 占め る座 の 数 はほ ぼ 一 定 で あ る 。
また液 相 中 に微 量 の 放射 性 陽 イオ ンが混 入 した場 合 も(1-3-2)式 の 関係 は 成 立
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す る 。
qma.fQrX■qm。 、、f。.Y≒ 幸qmax (1-3-3)
た だ し、qmaxforY:qmaxforXと同 じ意味 で イオ ンYに つ い て の値 。
qmax:交 換 吸着 体 固 有 の値 で 、 単位 重 量 当 りに有 す る交 換 可 能 な座 の数 。
す な わ ち 、液 相 中 に陽 イオ ン と して イ オ ンX,イ オ ンYな どの み が 単 独 で存 在 す る
時 に は イオ ンX,イ オ ンYltど が交 換 吸 着 体 の 交換 の 座 をす べ て 占め 、 そ の時 占め る




ただ し・KdAforX:液相 中に イオンXの みが存在 して交換 吸着体 を飽和 している系に
混入 した微 量の放射性 陽 イオ ンAの 分配 係数 でqA/CAで示 され る。
qA:平衡時 に微 量放射性 イオ ンAが 単位重 量の交換 吸着体 中で占める座 の
数 。
CA:平 衡時 に放射性 イオ ンAが 単位体積 の液相 中に存在す る数 。
Cx:イ オ ンXが 単位体積 の液相中に存 在する数 。
mx,nx:イ オ ンX ,イ オ ンAお よび交換 吸着体 に よって定 まる係数 。
(1-3-4)式 は2つ の意 味を持 っている。まず イオ ンXの 液相 中濃度(単 位体
積液相中に存 在する イオ ンXの 数)が 一定 の系へ、微量放射性陽 イオ ンAが 混入 した
場合は、 イオ ンAの 分配係数値 は一定値 を示 す。す なわち イオ ンAが 交換吸着体 の交
換の座へ割 り込む数 は イオ ンAが 単位体積液相 中に存在 す る数 に比例す る。 もう一つ
の意味 は、 イオ ンAの 分配係数 は、 イオ ンXの 液相 中濃度の関数 で示 される 。す なわ
ち イオ ンAが イオ ンXで 飽和 された交換の座へ割b込 む割 り合いは イオ ンXが 単位体
積液相 中に存在す る数 に よって支配 され る。
以上の拘束条件は前章の実験結果 を もとに した ものであるが、 さ らにつ ぎの拘束条
件 を考え る。
qrnax=≒qx十qy(1-3-5)
た だ し・qx・qy:イ オ ンXお よびYの 液 相 中 濃 度 が そ れ ぞ れCx,Cyの時 の イオ ンXお
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た だ し 、Kx-y:イ オ ンXとYと の 間 の 平 衡 定 数 で 、 一 般 に 、 イ オ ンXisよ びYが 同 レ
2十
ベルの液相中濃度で共存 し、交 換平衡 に達 して於 り、かつ 両者 の関係がCa
とMg2+との関係の ように、 等価 で同族 の場合 には一定4)。
すなわち、 イオンXとYと が、単位 重量の交換 吸着体 内で占める座 の数 は両 イオ ン
が単位体積液相 中で存在す る数 で定ま り、かつ交換 吸着体 で占めるそれぞれ の座 の和
は、交換吸着体 の有す る交換の座の数 に等 しい。
qa七=qax十qay (1-3-7)
た だ し、qa七:イ オ ンX澄 よびYの 液 相 中濃 度 がCx,Cyで 、 放 射 性 陽 イオ ンAの 液
相 中 濃 度 がCa七の時 に 、 イオ ンAが 単 位 重 量 の交 換 吸 着 体 の 中 で割 り込 めた
座 の数 。
qax、qay:イ オ ンX,Y詮 よびAの 液 相 中濃 度 がそ れ ぞ れCx,Cyお よび
Ca七の時 に 、 単位 重 量 の交 換 吸着 体 の交 換 の座 の うち で イオ ンXお よびYが
⑧ ⑦それぞれ 占め る座に割 り込
⑦ ⑦ ⑦
むイオンAの数oC・Cy⑭
す なわ ち、 放射 性 陽 イ オ ンAは イ
オ ンXtsよ びYが あ らか じめ 占有 し
た 座 に、 割 り込 ん で ゆ き、 そ の総 数
は イオ ンXの 占有 した 座 に割 り込 ん
だ もの と、 イオ ンYが 占有 した 座 に
割 り込 ん だ もの の和 で あ る 。
2-2理 論 的 考 察
以 上 の 拘 束 条 件 を持 った 分 配 モデ
ル を考 え て 、 い ま イオ ンX,Yk・よび
















C,・C・と して検 討 を進 め る ・
この分 配 モ デ ルを 図 に示 す と図1-3-1の よ うに な る 。図 中 の 円 内 は単 位 重 量 の
交 換 吸着 体 を、 円 外 は 単 位 体 積 の液 相 を示 してお り、 さ らに 交 換 の座 は 系 全 体 に 均 一
に分 布 して い るが 、 こ こ で述 ぺ る理 論 の 展 開 をわ か りや す くす るた め に 交 換 体 の 単 位
量 を示 す 円 の 内の 交 換 の 座 を、 イオ ンXtsよ びYで 占め られ た 交 換 の 座 ご とに集 め 、
整 理 してそ れ ぞ れ 円 内の 左 部 、 右 部 に示 した 。 なお 、 この 場 合 イ オ ンAに つ い て も、
イオ ンX澄 よびYの それ ぞ れ に よ って 占 め られ た座 に割b込 む もの ご とに同 じ よ うに
整理 して示 した 。
まず 、 図1-3-1の 円 の左 部 の イオ ンXの 集 合 に つ い て考 え てみ る 。い ま右 部 は
イオ ンYの 集 合 で あ るが 、右 部 も イオ ンXで 占 め られ た 状 態 でか つ 左 部 の イオ ンXお
　
よび イオ ンAの 状 態 が 図1-3-1に 示 した ま ま で あ る とす る 。当 然 この時 液 相 中で
存 在 す る非 放 射 性 陽 イオ ンはXの み に な り、 こ の よ うな状 態 を保 つ た め に 必 要 な イオ






一 方、 放 射 性 陽 イオ ンAは 液 相 中 の非 放 射 性 陽 イ オ ンがXの み の場 合 には(1-3
-4)式 か ら簡 単 に交 換 吸 着 体 全 体 に 割 り込 む 数 が 求 め られ 、 そ の 数 をqaxTとすると、
q・x・=・ 、 ・(C。T)-n・C。 、 (1-3-9)





が成 立 す る の で 、結 局 図1-3-1の 円の 左 部 に 示 され た イオ ンXで 占め られ た 座 に
割b込 む 放射 性 陽 イオ ンAの 数qaxは新 た に 仮 定 したCxT・qaxTを用 い る と・(1-3
-9) ,(1-3-10)式 よ り
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・ax≒ …(・ ・T)-n・ ・ £1・ ・。・(1-・-11)
max
とな る 。
イオ ンYに つ い て も同様 に図1-3-1の 円の左 部 もイ オ ンYの 集 合 で あ る と置 き
換 え て考 え ・ この 時 の 単 位 体積 液 相 中 の イオ ンYの 数 をCyTと し、対 応 す る放 射 性 陽
イオ ンAの 単 位 重 量 の 交 換 吸 着 体 へ の 全 分 配 数 をqayTとす る と、(1-3-8),(1
-3-9) ,(1-3-10)式 と同 じ型 の 関係 式 が 得 られ る。 この 結果 、図1-3-
1の 円の 右 部 に示 され た イオ ンYで 占め られ た座 に割 り込 む放 射 性 陽 イ オ ンAの 数
qayは(1-3-11)式 と同様 に
・・y・・ …(…)-n・ ÷C就(1+12)
と表 わ され る 。
した が っ て放 射 性 陽 イオ ンAの 全 分 配数qatはqaxとqayと の 和 と して求 め られ る 。
qax,qayはそ れ ぞ れCxT,CyTとい う未 知 の値 を含 ん で い るが 、(1-3-6)式














とが得 られ 、 さ らに(1-3-15)式 に(1-3-5)式 を代 入す る と、
C.T÷C.+(Kx.y)-1・C,(1-3-16)
が 得 られる 。
一6】 一
(1-3-11),(1-3-12).(1-3-14)式 よ リ ィ オ ンAの 全 分 配 数qa七 は ・
Ca七
q。・ ≒{rT・x・(C。T)-n・ ・q。+m,・(C.T)ny(K、 一,)-ny・q,}・
qmax
(1-3-17)
が得 られ 、CxTは(1-3-16)式 で 示 さ れ る 。
(1-3-17)式に診 い てCx・Cy・qmax・Kx.Yなどが 定 まれ ば ・qx・qyは(1-3-5)・
(1-3-6)式 よ り求 まb、 放 射 性 陽 イオ ンAに 対 す るmx.mY、nx,nY値 が 既 知 で
あれ ば 、qa七は計 算 で きる 。
と ころ で 本章 で はCa2+とMg2+とが共 存 して放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 現 象 に影 響 を与え
る場 合 に つい て研 究 す る のが 目的 で あ るの で 、 前 述 の イオ ンXをCa2+、 イ オ ンYを
Mg2+として(1-3-17)式 を さ らに検 討 す る 。放射 性 陽 イオ ン として は60Coと85Sr
を取b上 げ、 これ らの イオ ンに対 して前 章 の実 験 結 果 で得 られ たmCa,nCa,mMg,
nM
gを表1-3-1,表1-3-2に 示 した 。 両表 に示 され た各m値 、n値 は(1-
3-1)式 の分 配 係 数KdAfo.x(=qA/CA)をnt/g単 位 で、Cxを10-3meq/nt単




グ リー ン サ ン ド KUR砂
mx nx mx nx
Ca2+ 130 α38 84 α67




グ リー ン サ ン ド KUR砂
吸 nx 職 nx
2十Ca 68 α31 38 α43
2十M
g 90 0.30 51 α44
(Kd。,Qrx…nt/9,C・ …10一 温 ・・Vnt)(Kd。,。rx…ndi/9,C・…10-3m・q/nt)
85Srに 関 し て 共 にCa2+とMg2+のn値 が ほ ぼ 等 し い2)こ と が わ か る
。 す な わ ち(1-
3-17)式 に お い て 近 似 的 にnκ ‡nYと 置 げ る 。
す る と(1-3-17)式 は
Kd。、。r、μ ÷ …{qx+(mY/m・1謙xヂx●qy}・(・ ・T)-nx
(1-3-18)
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と変形 で き、(1-3-17)式 よ り も簡 単 に表 現 で きる 。(1-3-18)式 診 い て
mY/mxは表1-3-1,表1-3-2よb計 算 で き、 しか も(1-3-1)式 の型 式
か ら明 らか に ・nx=nyの 場 合 に は ・ 放 射 性 陽 イ オ ンの 分配 係数 値 澄 よび 非 放 射性 陽
イオ ンの 液 相 濃 度値 の 表示 単 位 を どの よ うな もの に して も、mY/mxは 一 定値 で あ る 。
第3節 実験および結果
本章 に澄 い ては(1-3-6)式 で 示 され たCaPtとMg2+との間 の平 衡 定数4)を求 め る
実験 と、Ca2+およびMg2+の濃 度 が 変化 す る場 合 の60CosEpよび85Srの 交 換 吸 着 体 へ
の 分 配 係 数 値 の変 化 を 求 め る 実験 を 行 った 。
3-1Ca2+とMぎ+と の 間 の 平 衡 定 数4)の測 定
実験 に使 用 した 交 換 吸 着 体 は前 章 の 実 験 の場 合 と同様 に グ リー ンサ ン ド、KUR砂
の2種 で 、 各 々の 交 換 容 量 はO.15,0.031rneq/'gであ る。
各 交換 吸 着 体 を別 々 に5gつ つ カ ラムに 充 損 し、 この カラ ムに あ らか じめ作 成 した
Ca2+-Mg2+共存 液 を約100me/hrで通 水 した 。
Ca2+-Mg2+共存 液 は 硝 酸 カル シ ウム と硝 酸 マ グ ネ シ ウム とを純 水 で 溶 か して 、Ca2+
濃 度 とMg2+濃度 との 比 が 約1:1,3:1,1:3で か つ 合 計 が 約10'imeq/nt,2x
10-3meq/nfの組 み 合 せ に なる よ うに 種 々作 成 した 。
Ca2+濃度toよびMg2+濃度 はEDTA法 で測 定 し6)、カ ラムの 出 入 口で 各濃 度 が 等 し く
な るま でCa2+-Mg2+共存 液 の 通 水 を続 け た 。 なお 実験 中 の 室温 は20℃ ～25℃ で あ っ
た 。
この結 果 、 交換 吸着 体 はCa2+とMg2+とで 充 分 に交 換 平 衡 に達 した と考 え られ るの で、
こ の時 のCa2+およびMg2+の液 相 中濃 度 と交 換 吸着 体 へ の交 換量 を 用 い て 、(1-3-
6)式 の平 衡 定 数KCa-Mgを計 算 した 。kie、 交 換 吸 着体 へ 吸着 したCa2旛 よびMg2+
の量 は 、2N食 塩 水 を 用 い て、 強 制的 に 両 イオ ンを交 換 吸着 体 か ら脱 離 させ て 測 定 し
た 。
表1-3-3にCa2+-Mg2+共 存 液 中 の 両 イオ ン濃 度 診 よび 、実 験 に よ り求 め られ た
平 衡 定 数KCa-Mgを示 した 。 平 衡 定 数 は各 交 換 吸着 体 ご とに ほぼ 一 定値 が 得 られ た の
で各 交 換 吸着 体 ご と に平 均 値 を求 め、 グ リー ンサ ン ド、KUR砂 に つ い て それ ぞ れ
2.0,1.7を得 た 。
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3-2微 量 放 射 性 陽 材 ・の分 配 表1+3C。 ・+とMg・+との間 の平 衡 定 数4)
係数 の測 定
実 験 に もち い た放 射 性 陽 イォ ン
60Cotsよび85Srは 前章 の実 験 に も
ちい た の と同 じ もの で 、 そ の 化 学 的
特 性 は前 章 表1-2-1で 詳 し く述
べ た 。 ま た交 換 吸 着 体 も本節3-1
の 実験 に 用 い た もの と同 じ もの を使
用 した 。
硝 酸 カル シ ウム と硝 酸 マ グ ネ シ ウ
　　ム とを純 水 に 溶 か して 、Ca濃 度 と
Mg2+濃度 との和 が約5×10-3meq/
meから約10-lmeq/m6まで の 種 々のCa2+-Mg2+共存液 を 作成 し、 さ らに これ らの各 々
の共 存 液 の一 部 を取 り出 し、60Coま たは85Srを約10-2μCi/㎡の濃 度 に な る よ うに
添 加 して 、各 々の 濃 度 の 共 存 液 に対 応 す る60Coまた は85Srを 含 む 原水 を 作成 した 。
(共 存 液 に添 加 した60Cotsよび85Srの容 量 は微 小 なの で共 存液 と、共 存 液 に 対 応 す
る 原水 とに含 まれ るCa2+およびMg2+の濃 度 は ほ とん ど同 じで あ る。)
ま ず、 各 交 換 吸 着 体 を5gつ つ別 々にカラムに つ め、各Ca2+-Mg2+共存液 を別 々 に
　キ 　　
通 水 し、 交 換 吸 着 体 をCaとMgと で 飽 和 させ た 。 この 後 、 交換 吸着 体 の空 げ き水 、
間 げ き水 等 に含 まれ るCa2+とM92+とを純 水 で洗 い 出 し、交 換 吸着 体 を カ ラムか ら取 り
出 し、 減 圧 乾 燥 に よ り水 分 を除 去 し、Ca2+-Mg2+共存 液 ご とに対 応 す るCa2+-Mg2+飽
和 交換 吸着 体 を 作成 した 。
各Ca2+-Mg2+飽和 交換 吸着 体 を3gつ つ ビー カに 入 れ 、 さ らに各 々の 飽和 交 換 吸着
体 に対 応 す る 原 水 を約150nfつつ添 加 し、 時 々撹 拝 しなが ら24時 間 放 置 した 。 原 水
のpHは5.5～6.5程 度 で 、分 配 実験 中 の室 温 は20℃ ～25℃ で あ った 。
24時 間経 過 後 に上 澄 み液 を ろ過 し、 ろ液 のCa2+濃度 、Mg2+濃度 、 放 射 能 濃 度 の 測
定 を行 った 。
Ca2+ee度X・よびMg2+濃度 はEDTA法6)で測 定 した が 、 分 配 実 験 の前 後 で濃 度変 化 は
ほ とん どなか った 。
ろ液 の 放射 能 濃 度 はNalシ ン チ レ ー シ ・ン カ ウン タで測 定 し、 分 配 実 験 の 前 後 の濃
度 変化 か ら交 換 吸着 体 へ分 配 され た60Coま たは85Srの分 配 量 を計 算 し、 こ れ に ょ っ
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の測定




































平 均 値 20 1.7
て60CoSs・よび85Srの 分 配 係 数 値 を求 め た 。 なお 実験 は 同 一 条 件 で2つ づ つ 行 い分配係
数 値 は 両 者 の平 均 値 を 用 い た 。
求 め られ た 分配 係 数 値 は60Cofoよび85Srご とに ま とめ て 、 原 水 中 のCa2+濃度詮 よび
Mg2+濃度 と共 に表1-3-4,表1-3-5に 示 した 。 ま た表1-3-4,表1-3
→5に は次 節 の 結 果 の 考 察 の 際 に 便 利 な よ うに 、(1-3-16)式 で示 され たCxTも
併 せ て示 した 。
表1-3-460Coの 分配 係数 の 測 定
















































































































表1-3-585Srの 分 配 係 数 の測 定













































































































第4節 結 果 の考 察
前 節3-1の 実験 の結果、 各 交換 吸 着 体 に対 す るCa2+とMg2+との平 衡 定 数 の平 均 値 が
表1-3-3に 求 め られ た の で 、 これ らの 値 と表1-3-1,表1-3-2に 示 され
た60C・;・Xび85S・に対 す る ・・。,・M、,・、、の値 を恥 て(1+18)式 中 の(・,/
mx)・(Kx-Y)-nxにつ い て計 算 を行 い、 表1-3-6に 示 した 。表1-3-6に 示
され た(mY/nx)・(Kx-Y)-nxの値 は どの 交 換 吸 着 体 と、 どの核 種(60Co,85Sr以外
の22Na,137Cs,54Mn,65Zn,133Baにつ い て も同様 で あ る)と の組 み 合せ で も近 似 的
に1と み なす こ とが で き る 。す る と(1-3-18)式 は、(1-3-5)式 の 関 係 を 用
い て
Kd。,。r伍
,㎏ ÷ ・・。 ・(C.T)-nda
(1-3-19)
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グ リー ンサ ン ド
60C
o 1.4 20 α38 1.1
85S
r 1.3 20 α31 1.0
KUR砂
60Co L4 L7 0.67 1.0
85Sr L3 1.7 α43 1.0
と近 似 で きる は ず で あ る 。 した が ってCa2+(イ オ ンX)とMg2+(イ オ ンY)と が 共 存
して放 射性 陽 イオ ンの 分 配 係 数 に与 え る影 響 は 、(1-3-16)式 を用 い てMg2+濃度
をCa2+濃度 に換 算 してや れ ば、Ca2+のみ が 存 在 し、放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 係数 を与 え
る場 合 と同 じ もの に な るは ず で あ る 。そ こで 表1-3-4,表1-3-5に 示 した
Ca2",M♂ 灘 を 用 い て(1-3-16)式 よbC.T・ ・C、。+(K、 。.Mg)-1・CMgを 計
算 し、対 応 す る分 配 係数 値 との 関係 を 図1-3-2,図1-3-3に 示 した 。
図1-3-2,図1-3-3は 前 者 が60Co,後 者 が85Srに 関す る もの で 、 ど ち ら も
た て軸 に分 配 係数 値 を、横 軸 に換 算 濃 度CxTを両 対 数 で示 した もの で あ る 。
表1-3-1,表1-3-2に 示 され たmCa値、nca値 を用 い て各 イオ ン交 換 吸 着
体 に対 応 す るKdCof。r(laとKdSrf。r(hとCa2+濃度 との 関係 を図1-3-2,図1-3
-3に(1-3-1)式 よb直 線 で示 した 。
図1-3-2,図1-3-3vak・ い て前 節3-2で 求 め られ た 実 験 値 は 、Ca2+のみ
の 影 響 を示 す 直 線 と良 く一 致 す る こ とが 認 め られ た 。
した が って 、Ca2+とMg2+とが共 存 して60Coや85Srな どの 放射 性 陽 イ オ ンの分配 係
撫 与 え る影 響 を取b扱 う時 には ・Mg2+濃度 をC♂+-M♂ の 平 衡 定 数K、。.Mgで除 し
て 、Ca2+濃度 に加 え て やれ ば 、Ca2+のみ が 単独 で 存在 し、 放 射 性 陽 イ オ ンの 分配 係
数 に 影響 を 与 え る と置 き換 え て取 り扱 って も良い こ とが わ か った 。 な診 、 計 算 は めん
ど うで あ る が 、(1-3-17)式 を求 め た の と同 じ手 法 を用 い れ ば 、1価 のNa+が 共
存 す る時 の影 響 も求 め る こ とが で きる 。
ま た、 表1-3-6に 示 した よ うに(mY/mx)・(Kx_Y)-nxがほ ぼ1に 等 しく な っ
た こ とに よ り、Ca2+およびMg2+が単 独 で放 射 性 陽 イオ ンAの 分 配 現 象 に影 響 を.与える
場 合 の 指標 と したm値 、n値 の うち、 同 一 交 換 吸 着 体 に対 す るn値 がCa2+とMg2+とに




























Srの分 配 係 数 値
Io'・i moq/mt
値 に関 して も両 イオ ンの 比 は 両 イオ ン間 の平 衡 定数 をn乗 した もの に ほぼ 等 し くな っ
て い る こ とを知 ったu
第5節 結 論
本章 で は、 前 章 の 研 究 結 果 を もと に、 地 下 水 中 の 主 要 陽 イオ ン と してCa2+とMg2+
とを取 り上 げ 、 両 イオ ンが共 存 して 放 射性 陽 イオ ン(本 報 で は60Coと85Srと を用 い
た)の 分 配 現 象 に 与 え る影 響 につ い て 研 究 した 。
ま ず、 前 章 で得 られ た、1つ の イオ ンの み が 単 独 で 放射 性 陽 イオ ンの 分配 現 象 に影
響 を与 え る場 合 の 実験 結 果 を も とに 、2つ の イオ ンが共 存 して 、放 射 性 陽 イオ ンの 分
配 現 象 に一与え る影 響 に つい て分 配 モ デ ルを 考 え 、 この 分 配 モデ ルを も とに理 論 的 考 察
を 進 め、 放射 性 陽 イオ ンの 分 配 量 を得 る近 似 式 と して(1-3-17)式 を得 た 。 さ ら
に(1-3-17)式 で示 され た2つ の イオ ン をCa2+とMg2+とで あ る と して、Ca2+と




(1-3-18)式 を も と にX・Y両 材 ・ す な わ ちCa2+・Mg2+の 間 の 平 衡 定 数K、 。-M、
(Kx-y)を求 め る 実 験 と 、Ca2+tsよ びMg2+が 共 存 し た 状 態 で の 放 射 性 陽 イ オ ン の 分 配
係 数KdAf。rCa,㎏ を 求 め る 実 験 を 行 っ た 。 こ の 結 果(1-3-18)式Vak一 け る(mY/
mx)・(Kx -Y)-nxの項 が ほ と ん ど1に な る こ と を 知 り 、 近 似 式(1-3-19),(1-






(1-3-19),(1-3-16')式 はCa2+,Mg2+が共 存 して 放射 性 陽 イオ ンの 分 配 に
影 響 を与 え る現 象 は、Mg2+濃度 を両 イオ ンの平 衡 定 数 で 除 して 、Ca2+濃 度 に 加 え て
や れ ば、 主 要 イオ ン と してCa2+のみ が存 在 す る と単 純化 した 現 象 に 置 き換 わ る こ と を
意味 して い る 。
そ こ で、Ca2+とMg2+とが 共 存 した状 態 で の放 射 性 陽 イオ ンの分 配 係 数 を求 め た 実 験
結果 を(1-3-16')式 で 整 理 した 結 果 、 実 験 結 果 は(1-3-19)式 と良 く一 致 し、
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本章 で 示 した よ うにCa2+のみ に置 き換 え て現 象 を取 り扱 うこ とが で き る こ とを知 った 。
また 、 本章 で得 られ た 結果 を実 際 に 放 射 性核 種 の 地 中移 動 の 予 測 に応 用 す る方 法 に
っ い ては 第 皿編 第2章 で 詳 し く述 べ た 。
第1編 第3章 の 参 考 文 献
1)筒 井天 尊,西 牧 研 壮;保 健 物 理,10,79(1975).
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一15(1969) .
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(1970).
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わが国にむいて も近年 、原子炉施設 の増大 とともに、原子炉 で使用 された使用済燃
料の再処理が問題 とな って きた 。す でに茨城県那珂郡東海村 には動 力炉 ・燃料開発事
業団が再処理工場 を建設 し、運転開始 もま じか である。現 行の核燃料再処理 とは、使
用済燃料要素 か ら核燃料 物質 の プル トニウム とウランを取 り出 し、他の核分裂 生成物
於 よび超 ウラン元 素等 を放射性 廃棄物 として分離す る操作 であるが、大別す る と湿式
処理 と乾式処理 の二 つに分類 する ことがで きる1)。しか し、乾式処理法 は技術 的に確
立 してい ないか ら当面は湿式処理法が主流 となる2)。
湿式処理法 にはPUrex法Dを始 め として種 々の方法が あるが、ほ とん どの処理法 に
totAて、強硝酸性(～8N)で か つ放射能濃度が高い核燃料再処理 廃水(以 下再 処理廃
水 と略 記)が 大 量(ウ ラン1ト ン当 り約400e4))に 生 成 され る2)3も再 処 理廃 水 の 化
学 的 組 成 、 放 射 能 組 成 等 につ い てはBae七s1δお よびDejonghe4)やAmphle七七5)など
15)17)が発 表 して い る が 、 こ こ ではBae七sl6お よびDejonghe4)([)発表 した もの を表
1-4-1,表1-4-2に 示 した 。
4)一 般 に、 低 濃 度 表1-4-1再 処 理 廃 水 の 化学 組 成
の 放射 性 廃 水 は そ
の放 射 能 濃 度 に応
じて、 凝 集 沈 殿 処
理法 や蒸 発 濃 縮 処
理 法6)7)で処 理 し、
処 理 水 を 自然 界 に
放 出 してい る 。そ
れ に 引 き換 え 、 再
処理 廃 水 は 表1-
4-1,表1-4
-2で も明 らか な
よ うに 強 硝酸 性 で 、 か つ 放射 能 濃 度 が 高 いた め現 在 の とこ ろ は まず そ の ま ま、 ま た は




A1 0,004 0.0092 1.2 '0.75 0.05 1.6
Fe 0.Ol 0.0097 一 一 0.01 一
Cr 0.00040.0002 一 一
}くlg々 }く19々
Ni 0.00020.0002 一 一
Zr 一 一 0.55 一 一
H 2.36 3.00 0.4 1.0 3.0 一〇.2
一
NO3 2.40 3.00 40 2.3 3.02 6.0
F一
、 一 3.2 0.02 一
十
NH4 一 一 一 一 1.4
な うのが 主 流 の 考 え で あ る15)16)17も
表1-4-2再 処理廃水 中の核分裂生成物4)
1 放 射 能 全 量ppm
核 種 半減期 90日 後 1.25年 後 325年 後 放射性+
非放射性







90Sr 28yr23ヌ104 1.88224×104 臥16 212×104 1a2 115
147Pm 25yr 90x104 736 468×10157 392×104 299 96




95Zr-95Nb 65d 527×10221 55×102 1.2723 一 91
且40B
a-140La 12.8d 352x100.41 一 一 一 一 &0
103Ru.103Rh 40d
435×10





&3 40×103 a3 21
89Sr 50d 1.6×104 1.32 1.Ox102α23 一 一 1
タンク貯留 にあた っては、 タンクの材質 を特殊 ステ ンレス鋼 と し、かつ タンクか らの漏
洩にそ なえ て、 コンク リー トを用いた防護室 内に設置 され十分な防護対策が と られてい
るが、 この タンク貯 留中において、再処理廃 水が地 震、応 力腐蝕等 に よる タンクの損傷
等の仮想事故 に より地中に漏洩 した場 合 を想定 し、漏 洩 した廃水 とその中に含 まれる放
射性核種 との地 中での挙動 を充 分に調 査 してお く必 要があ る。
また、再処理廃 水で ない通 常の放射 性廃水 でも、その化学 的液 性が強酸性 の廃水が生
ずる(た とえば、蒸発 缶内の酸洗浄等)こ とが あ り、強酸性溶液 が放射性核種の土砂へ
の分配 に澄 よぼす影響 の程度を定量化 す ることは重要で ある。
一般 に放射性核種 が地下帯水層に混入 した場合には、普通放射性核種は土壌の イォン
交換 能に より分配 されて きわめてゆ っ くりと地中を移動 し、その分配の度合いは本編第
　 　キ 　
2章 、 第3章 で す で に研 究 した よ うに 地 下 水 中に 主 と して存 在 す るCa,Mg,Naな
どのに よって影響 され る8)9もところが、再 処理廃 水等の場合は硝酸濃度が非常 に高い
(～8N)ため、地 下帯 水層 を構成する土砂が硝酸に侵 され土壌の持つ吸着交換能が減少
する危険性 とか、多量 のH+が放射性 核種の土砂への分配 に影響 を与え る とか いった問題
が新 たに生 じて くる。
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そ こで本 章 では 、 ま ず 、 再 処 理 廃 水 の模 凝 廃水 と して、 放 射 性 核 種 と して環 境 安 全
上危険 で、 か つ 本 編第2章 で 明 らか に した よ うに土 砂 へ の 分 配 の 度合 い が 両 極 端 の
90Srと137Cs(90Srは分 配 力が 小 さ く、137Csは分 配 力が 非 常 に大 きい9))とを添 加 し
た1N硝 酸 溶 液 を作 成 した 。
酸 性溶 液 の場 合 に、 放 射 性 核 種 の分 配 に お よぼ す 影 響 はH+濃 度 の 影 響 が 重 要 で、
水 中 あ るい は土 か ら溶 出 す る成 分 と反 応 す るSOIの よ うな系 の場 合 は 複 雑 に な るの で
ここで は 考察 しなか った 。 ま た酸 に溶 解 した 成 分 がH+濃 度 の減 少 に よ って 塩 基 性 塩
の析 出す る よ うな 系 は 考 慮 しなか った 。そ して この場 合 に最 も簡 単 な系 とな る硝 酸 を
選 ん だ 。
そ して これ らの模 擬 廃 水 を、 土 砂 を充 損 した カ ラ ムに通 水 し、 流 出 曲線 を求 め 、
90Srisよび}37Csの土 砂 へ の 分 配の 様 子 を調 べ た 。
つ ぎに硝 酸溶 液 が帯 水 砂 層 に 及ぼ す 化学 的 影 響 を調 べ る た め、 カ ラム に砂 をつ め、
ここ へ1N硝 酸 溶 液 を つ め砂 か らのCa2+およびMg2+の溶 出量 を調 べ た 。 さ らにCa2+
　キtsよびMgが 溶出 しな くなり完全 に硝酸溶液 で侵 され た砂層 に、新 たに放射性核種が
混入 した場合を想定 して通水実験 を行い、硝酸 で侵 され た砂層 の イオ ン交換能 力の変
化 を調べた。
最後に、硝酸溶液 が微 量放射性核種の土砂 への分配 に澄 よぼす影響 を調べ るた めに、
O.5N～O.OOOsN程度 の数種類 の硝酸溶液を作成 し、そ こへ85Srを添加 したものを原水 と
し、この原水 を用いて カラムへ の通水実験 を行い、H+濃 度が放射性 核種の分配に与
え る影響 を調べた10)。
第2節 再処理廃水中核種の砂層中での移動
再処理廃水 中核種の砂層へ の分配 を調 べる場合 に、本編第2節 、第3節 で行 った よ
うな ビー カ内での バ ッチ法 に よる実験 を行 うと、硝酸溶液 に よって土砂か ら溶 出 した
大量のCs2+やMg2+(この現象に関 しては本章第3節 に診いて詳 しく述べ る)が ビー ヵ
外す なわち系外 に除去 され ないため、得 られた実験結果が実際の地下帯水層での状況
と大 きく異 なる。そ こで本節に むし(ては、土砂か ら溶 出 したCa2㌔Mg2+を系外 に除去
するため図1-4-1に 示 した ような カラムを用 いて通水実験 を行 い、 カラム出ロ よ
り採取 した流 出水の放射 能濃度等 を測定 して流 出曲線 を求 め、 この流 出曲線 より再処
理廃水中核種の砂層 中での移 動を知 った。
試料土 としては、 日本原子 力研究所東海研 究所 より採 取 した砂 を用いた 。
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この砂 の密 度 は259g/c㎡、 空 隙 奉 はO.409、交
換 容 量 はO.006meq・/9であ る 。 また 、 同研 究所
構 内地 下 水 中 に はCa2+が&8ppm(Ca2+として)、
Mg2+が45PPm(Mg2+として)、Na+が6.OPPm
(Na+として)含 まれ てい る3)。
放射 性 核 種 と しては 環 境 安 全 上問 題 で あ る
90Srとi37Csとを用 い 、 しか も表1-4-2よ
り、 放射 性 核 種 詮 よび 安 定 同位 元 素 が廃 水 中 に
合 せ て数 百ppmも 存 在 す る可 能 性 が あ る た め 、
表1-4-2を 参考 に して、90Srに つ い て は
carrierfreeのもの とcarrierと して120
ppm(Sr2+として)のSrを 加 え た もの と、
137
Csに つ い て は 同 じ くcarrierfreeの も の
キ
とcarrierと して250ppm(Csと して)のCs










再処理廃水 の入手 は現在のわが国 に澄いては不 可能 であるため模擬廃水 を作成 して
実験 を行 った。
再処理廃水の硝酸濃度は表1-4-1に 示 した ように処理方法に よって種 々の濃度
を示 してい るが、ほ とん どがlN以 上 である。 しか るに本節で後述す る ように、た とえ
ば8N硝 酸 を用い て分配実験 を行 って も、硝酸濃 度が高 す ぎ放射性核種 の分配 が全 く
み られ ない。分配につ いて考察す る立場か ら本節 の実験 に用い る模擬廃水の硝酸濃度
は1Nと する ことに した 。
　　
まず1N硝 酸 溶 液 を 作 成 し、 こ こへ 、 そ れ ぞ れ の 濃 度 が10μCi/meと な る よ うに
90SrとHTOと を 添 加 して 、carrierfreeの90Sr入 りの 模 擬 廃 水 と した 。 こ の時
一 緒 に 添 加 したHTOは 水 分子 を 構 成 す る水 素 の 一 部 が 放 射 性 同 位 元 奏 の三 重 水 素に置
き換 わ った もの で あ り、 廃 水 自体 の 挙 動 を知 るた め の トレー サ と して用 い た 。
さ らに、carrierfreeの90Sr入 りの 模 擬 廃 水 作 成 の 操 作 に 加 え て硝 酸 ス トロチゥ
ムを廃 水 中濃 度 がSr2+と して120ppmに なる よ うに 添 加 してcarrier120ppm(Sr2+
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と して)90Sr入 り模 擬 廃水 と した 。
同様 に して 、90Srの か わ りに137Csを、 硝 酸 ス トロチ ウム のか わ りに 硝 酸 セ シ ウ ム
キ ロ
を廃水 中 濃 度 が250PPm(Csと して)に な る よ うに 添 加 して 、 そ れ ぞ れcarrler
free137Cs入り模 擬 廃 水 、carrier250ppm(Cs+として)187Cs入り模 擬 廃水 と した 。
■
2-1-2通 水実 験
図1-4-1で 示 した よ うな カ ラムに 試 料 砂 を空 隙 率O.41で充 填 した 。 試 料 砂 は
90S
r入 り模擬 廃 水 を通 水 す る 時 に は200g、137Cs入 り模擬 廃 水 を通 水 す る場 合 に は
100gを用 い た 。
カ ラムに純 水 を通 水 しなが ら カ ラ ム中 の気 泡 を追 い 出 した 。つ い で、 本 節2-1-
1で 述 べ た4種 の模 擬 廃 水 を 、 そ れ ぞれ 、 対 応 す る 重量 の 試料 砂 が充 填 され た カ ラ ム
に通水 した 。模 擬 廃水 の 通水 速 度 は90Srの場 合 は3nt/min、137Csの 場 合 は10nf
/minで あ った 。
カ ラム下 部 よ り流 出 した 流 出水 を メ ス シ リン ダ ーで 定 量 つ つ 採取 した 。90Srの 場
合 は10meつ つ採 取 し、 そ の うち1ntを90Srの 放射 能 濃度 の測 定 に 、残 りをHTOの
放射 能 濃 度 の 測 定 に用 い た 、137Csの場 合 は 、carrier250ppmの時 は10meつ つ 採
取 して90Srの時 と同 じよ う な測 定 を 行 い 、carrierfreeの 時 に は 、 あ る程 度
137Csが砂 に 分配 さ れ る た め 、始 め10meつ つ10回 採 水 し、HTOの 測 定 を 用 い 、 そ
の 後 は100meつつ 採 水 し、 そ の うち1ntをi37Csの測 定 に 用 い た 。なおcarrierfree
の!37Cs入bの 模 擬 廃 水 の 通 水 実 験 の 場 合 、137Csの流ttiが模 擬 廃 水 よ りか な り遅 れ る
た め 、i37Csの流 出 し始 め る流 出 量の 目安 とす るた め 別 に ビー カーに 試 料 砂100gを
取 り、 こ こへcarrierfreei37Cs入り模 擬 廃 水 を約100me添加 して、24時 間 接触
後 の添 加 模 擬 廃 水 中の137Csの濃 度 変 化 よ り、 こ の系uateける137Csの分 配 係 数 の測
定 を行 った 。
90S
rお よび137Csの測 定 は 流 出水1㎡ を蒸 発 乾 固 して、 ガ ス フ ロー カ ウ ン タで測
11)の で計 測 され な い
。定 した 。 この 場 合HTOの β エ ネ ル ギ ー は きわ め て低 い
HTOの 測 定 は90Srteよび137Csの計 狽ljに使 用 した残 りの流 出水 を蒸 留 して、90Sr
toよび 亘3マCsを分 離 した 後 、 液 体 シ ン チ レー シ ・ン カ ウン タで 測 定 した 。
2-2実 験 結果澄 よび考察





















































図1-4-3 1N硝 酸 溶 液 中t37Csの流 出 曲線
C/Coを 計 算 し、 この 時 の 流 出量 との 関 係 を グ ラ フに 描 くと、 図1-4-2,図1-
4-3の よ うな流 出 曲線 が 得 られ た 。
図1-4-2は90Sr入bの 模 擬廃 水 に 関 す る もの で 、 同 時 に 示 したHTOの 流 出 曲
線 は 、carrierfreeの もの とcarrier120PPm(Sr2+として)入 りの もの に対 応 す
る2本 の 流 出 曲線 が 得 られ た が 、 両 通 水 実験 と も カ ラム寸 法 を は じめ と して、 全 て同
じ条 件 に 左 る よ うに して 行 った の で ほ とん ど同 じ流 出 曲線 が得 られ た 。 そ こで 図 で は
carrierfreeの場 合 のHTOの 流 出 曲線 の み を示 した 。
普 通90Srの 測 定 を行 う場 合 、娘 核 の90Yが3価 の イォンで90Srとは違 った挙 動 をす
10)、 試 料 を2週 間 放 置 して 放射 平 衡 に な ってか ら測 定 しなけ れ ば な らな い が 、る た め
H+が高 い た め90Yが イオ ン状 ど して流 出 した ら し く、2週 間 を経 て も、 試料 の放 射
能 の 強 さの 変 化 は 見 られ なか った 。
図1-4-2に よれ ば 、90Srの 移 動 状 態 はcarrierfreeの場 合 も、carrier
120ppm(Sr2+として)入 りの場 合 も、HTOの 移 動 状 態 す なわ ち模 擬 廃 水 自体 の 移
動 状 態 とほ ぼ 同 じ状 態 を 示 し、carrierfreeの 場 合 に や や遅 れ が 見 られ る程 度 で 、
結 局1N硝 酸 溶 液 に90Srが 含 まれ て移 動 す る場 合 に は 、90Srは 砂 層 に分 配 され ず硝
酸 溶 液 と同 じ速 度 で移 動 す る こ とが わか った 。
図1-4-3はi37Cs入 りの 模 擬 廃 水 に関 す る もの で 、 や は りHTOの 流 出 曲線 は
carrierfreeの時 の もの を代 表 と して 用 い た 。
図1-4-3に よれ ば137Csの溶 出 曲線 はcarrier250ppm入りの時 はHTOの 流
出 曲線 よ りや や 右 よ り、 す なわ ち廃 水 自体 の移 動 よ り もi37Csの移 動 が や や遅 れ 、 そ
の 遅 れ の 度 合 い は 同一 濃 度 比 が得 られ る時 の流 出量 の割 り合 い か ら求 め て約2倍
(Kf42)の 時 間 を 要す る こ とが わ か った 。一 方carrierfreeの 場 合 は さ らに遅
れ が 目立 ち 同 じく遅 れ の 度合 い を図 よ り求 め る と、137Csの移 動 には 廃 水 自体 の移 動
よ り も50～60倍(Kf÷50～60)程 度 の 時 間 が 要す る こ とが わか った 。 また 、 こ
の 場 合 の 亘37Csの流 出点vak・け る流 出量 を知 る た め の 目安 と してtsこな った パ ッチ法
に よる試 験 結 果 で は、24時 間 経 過 後 の137Csの分 配 係 数 は16㎡/9と 得 られ た 。 こ
の 値 よ り本編 第1章 第2節 の(1-1-20)式 で示 され たKf値 を 求 め る とKf≒60
と な った 。図1-4-3に 示 され たHTOの 流 出 曲線 を横 へ60倍 引 き伸 ば した 流 出 曲
線 を図1-4-3に 示 した 。 パ ッチ 法 で 分配 係 数 を求 め た場 合 に は 、 前 述 した よ うに、
砂 か ら溶 出 したCa2+やMg2+が系 外 に 除去 さ れ ない た め 、 実 際 の 地 下 帯 水 層 に お け る
状 態 と異 な っ た結 果 が得 られ る と考 え た が 、 図1-4-3に よれ ば 、HTOの 流 出 曲
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線 を横 へ60倍 引 き伸 ば した予 測 曲線 はcarrierfreeの137Csのthlll曲線 と比 較 的
良 く合 って い る、 す な わ ち137Csに関 して は 、Kf値 を 用 い て 得 られ た 予 測 曲線 は 実 用
上 さ しつ か え ない程 度 で実 際 の 流 出 曲線 と一 致 す る こ とが確 認 で きた 。
しか し、実 験 に使 用 した 試料 砂 が採 取 され た 日本 原 子 力研 究 所 東 海 研 究 所 にお い て
強 酸性 で ない 通 常 の 中 、 低 レ ベ ルの 廃 水 に含 ま れ る90Srtsよび1s7Csは、 地 下 水 に
漏 洩 した場 合 そ れ ぞ れ 地 下 水 の 約1/15teよび1/1200の移 動速 度 を示 す こ とが 予 測 さ
れ る3)のに くらべ れ ば 、再 処 理廃 水 中 に含 ま れ る90Srtsよび137Csは非 常 に早 く移
動 し、一 般 に土 砂 に多 く分 配 さ れ る8)carrierfreeの137Csの場 合 に は 、 地 下 水
　
繋 欝 凝 調 叢 畿 腺1篇 簾1　 (Csとして)
した が って、 本 実 験 で 用 い た1N硝 ・酸溶 液 よ り もさ らに 硝 酸 濃 度 が 高 い 再処 理 廃 水
が 地 下帯 水 層 に漏 洩 した 場 合 は、 帯 水 層 を構 成 す る土 砂 と硝 酸 が 反 応 して 、H+濃 度
が 低下 す るま で は 土 砂 の 有 す る イオ ン交 換 能 は 期 待 で き ない こ とが わか った 。
な;IE}・再 処 理 廃 液 の 硝 酸 濃 度 が最 高 と考 え られ る8N硝 酸 溶 液 を 用 い て ビーカ ー 内 で
バ ッチ式 の分 配 実 験 を あ らか じめ行 ったが 、carrierfree,carrier入 りに か か
わ らず90Sr,i37Csとも土 砂 へ の 分 配 は ま った くな か った 。
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第3節 硝酸溶液が土砂 におよぼす化学的影響
前節 の実験 結果か ら再処理廃水 の ように強硝酸廃水が帯水層 を移動す る時 には、 廃
水中に含 まれ る放射性核種 はほ とん ど分配 されず に帯 水層 を通過 する ことがわか った。
そ こで本節 では この ように強い影響 を持つ強硝酸性廃液 に注 目して、強硝酸性 廃液
と土砂 とを接触 させた場合 に土砂 が どの ように変化す るか、 また、完 全に硝酸 で侵 さ
れた土砂が な彗かつ放射性核種 を分配 させ る能 力を有す るか否 かについて実験的 研究
を行 った 。
3-1砂 か らのCa澄 よびMgの 溶 出
ナ
強 濃 度 の 硝酸 溶 液 と砂 と を接 触 させ る と、 強 濃 度 のHの た め に、 砂 に 吸着 さ れ た
Ca2+やMg2+が溶 離 され る ば か りで な く、砂 に 混 入 してい る長 石 、 石 灰 石 等 の鉱 物質 も
溶解 され る こ とが 予 測 で きる3)。そ こで カ ラムに 試 料 砂 をつ め、 そ こ へ1N硝 酸 溶 液
を通 水 して 、 流 出 水 のCa2+澄 よびMg2+濃度 を測 定 した 、
-80一
試料砂 としては前節 の実験 と同様 に、 日本原子 力研 究所東海研究所構 内 より採取 し
た砂を用いた。
3-1-1実 験 方法
図1-4-1の よ うな カ ラ ムに 試料 砂100gを 空 隙 率O.41で充 塀 した 。この カ ラム
に1N硝 酸 溶 液 を通 水 し、 流 出水 を メス シ リンダ で採 取 した 。 採 水 の 間 隔 は 、 は じめ
は、10nzeつ100meまで 、 それ 以 後300nzeまで は50nzeつつ で行 った 。 こ こ でCa2+
　　
お よびMgの 流 出 量 の増 加 の割b合 い が 低 下 した た め1時 間通 水 を休 止 し、 ま た50
㎡ つつSOOnfまで採 水 し、 流 出水 にCa2+;lliSよびMg2+がほ とん ど検 出 さ れ な くなったの
で20時 間休 止 し、 そ の後 再 び50nzeつつ700nzeまで採 永 した 。な 診 、 この時 の 通水 速
度 は5me/minであ った 。
以 後 は1日 に約1～2回50ntつ つ採 水 しな が ら、 除 々に採 水 間 隔 を広 げ つ つ 、 流
出水 か らCa2+およびMg2+が検 出 され な くな る ま で、 約 半 年 間 実 験 を継 続 した 。
各採 取 水 につ い てH+濃 度 は1/10N力性 ソー ダ溶 液 を 用 い て 中和 滴 定 法 で求 め、
Ca2+およびMg2+濃度 は 、EDTA法12)で 全 硬 度 と して求 め た 。
3-1-2実 験 結果 診 よび 考 察
流 出水 中 のH+濃 度 を流 入水 中の 硝 酸 濃 度Co(一 定 値)と の濃 度 比C/Coで 表 わ し、
流 出量 との関 係 を図1-4-4に 示 した 。 図1-4-4に は さ らに、IN硝 酸 の通水
実 験 の前 に あ らか じめ、 水道 水 にHTOを 約10-2μCi/㎡添 加 した もの を砂 を 充唄 し
終 え た カ ラムに 通 水 し、 カ ラ ム内 を通 常 の 水 が通 過 す る時 の様 子 を示 す 流 出 曲線 と し
て のHTO流 出曲 線 を得 た の で 、 これ を併 せ て示 した 。
図1-4-4に よれ ば 、 硝 酸 濃 度 の流 出 曲線 の 立 ち上 が り部 分 の方 がHTOの 立 ち上
が り部分 よ り も早 く流 出 し、 以 後 逆 転 して、 硝 酸 濃 度 の 流 出 曲線 の方 が少 し遅 れ る の
が わ か った 、 これ は 、 澄 そ ら くlN硝 酸 溶 液 の 密 度 が1.1と 高 い た め 、 い わ ゆ る密 度
流 をむ こ して、 拡 散 せ ず13)、ヵ ラム 内 をHTO入 りの 水 道 水 よ り も早 く移 動 した た め
立 ち 上が りが 早 くあ らわ れ 、以 後 は 硝 酸 溶 液 と砂 との 化 学 反 応 の た め 硝 酸 濃 度 が 低 下
した もの と考 え られ る 。ま た 、100me程度 の通 水 でHTOのC/Coが ほ ぼ1に な ったの
に対 し、H+濃 度 はC/Coが 約O.95のま ま100日 程 度横 ば い を 続 け た が 、 これ も硝 酸
溶液 と砂 との 化 学 反 応 に よ りH+濃 度 が低 下 した もの と考 え られ る 。 これ につ い て は















































そ こで砂 との化 学 反 応 に よ り硝 酸 が どの程 度使 用 さ れ る か の 目安 とす るた め に ・ つ
ぎの よ うな大 ま か な計 算 を行 った 。3-1-1の 実 験 方 法 で述 べ た よ うに 、 砂1009
に1N硝 酸 溶 液 を約SOOme通水 す る と、 ろ液 中 にCa2+詮よび ㎏2+の 流 出 が一 旦 み られ
な くな った の で 、 この時 ま で 消費 さ れ た硝 酸 の量 を使 用 量 と して 計 算 した 。 図1-4
-4で 示 さ れHTOの 流 出 曲線 と硝 酸 溶 液 の 流 出 曲線 との 差 を硝 酸 の 消 費 量 と 考 え て
通 水 量SOOmeまで に つ い て積 分 してO.018molを得 た 。 した が って 、 きわ め て 大 まか
では ある が 、1N程 度 の硝 酸溶 液 で は砂100gに つ きO.02mol程度 の 硝 酸 が化 学反 応
の た め使 用 され る とい う 目安 を得 た 。
つ ぎに流 出水 量 とCa2+およびMg2'の総 溶 出 量 との 関係 を 図1-4-5に 示 した 。
図1-4-5に よれ ば 、 は じめ に 流 出 した50nze中にす で にCa2++㎏2+が325mg
(CaCO3として)検 出 され た 。 この 砂 の交 換 容 量 はO.OO6rneq/gであ る の で 、 こ れ
を砂100gに 吸 着 され るCaCO3の 量 に換 算 して み る と、
O.OO6meq/gx50g/eq×100g=30mg(CaCO3と し て)
で あ る 。
したが って、 は じめ にSOme流 出 した だ け で、 す で に砂 の交 換 容 量 に 匹 敵 す るCa2+
+Mg2+が検 出 され た こ とに な る 。300㎡ 流 出 す る と、Ca2++Mg2+の検 出 が ほ とん ど
な くなる の で、1時 間 放 置 した わ け で あ るが 、 この 結 果 ま た新 た にCa2++㎏2+の検 出
を見 た 。 さ らに200nzeほど通 水 す る とCa2++Mg2+は再 び 検 出 され な く な った 。そ こで
1日放 置 して か ら200me通水 す る とは じめ はCa2++Mg2+の検 出 を 見 るが しだ い に検出
され な くな る 。 これ を くb返 してい くと、 つ い には1週 間 放 置 してか ら通 水 して もほ
とん ど検 出 され な くな る 。
こ の様 子 を図1-4-6に 示 した 。図1-4-6は 、 横 軸 に通 水 し始 め てか らの 日
数 を と ったu
図1-4-5,図1-4-6よ り明 らか な よ うに、 は じめは 通 水 量 が 支配 的 で あ る
が 、 す ぐに 接 触 時 間 が 支 配 的 と な って い る 。そ して 砂 の 全 交 換 容 量 はCaCO3と して
30mgしか な い の に、160日 後 に は試 料砂 か ら溶 出 したCa2++Mg2+量が1500mg(Ca
CO3として)と 交 換 容 量 の50倍 に もな って い る こ とか ら、 試 料 砂 には 、 石 英 質 ばか
りで な く、 長 石 、石 灰 石 等 の硝 酸 溶 液 と化 学 反 応 を起 す 鉱 物 が 含 まれ て い る こ とが わ





















































る不溶性 の もの が 大 部 を しめ る よ うに な る こ とが わ か った 。
3-2硝 酸溶液で侵 された土砂 に対す る微量放射性核種 の分配
通常の帯水層 に再処理廃水 の ような硝酸濃度 の高 い廃水が 混入す ると、土砂 の表面
お よび土砂 自身か ら大量 のCa2+tsよびMg2+が溶 出 し、土砂 の長石、石灰石 な ども溶解
す ることがわか った。そ こで、す でに硝酸溶液 で侵 された帯 水層 中にあ とか ら、微量
の放射性核種が混入 した場 合、放射性核種が どの ような移動状態 を示 すか、また帯水
層 中の土砂が、硝酸 に侵 され る以 前の ように放射性核種 の移 動速 度を遅 らす能力 を有
す るか どうか を調べた 。
硝酸溶液 で完全に侵 された土砂の表面 に存在する交 換基は完全にH+で置換 されてい
る もの と考え られ る10も 地下帯水層 に詮い て表面 に存在す る交換基がH+で置換 され
てい る土 砂 に 、放 射 性 核 種 が 混 入 した、 含 ま れ る 陽 イオ ンが 主 と し てCa2+やMg2+で
あ る地 下水 が 接 触 す る と、Ca2+やMg2+など との イオ ン交 換 で 溶 出 したH+は 前方va;b
し流 さ れ 、放 射 性 核 種 とCa2+やMg2+などに つ い て の み の 交 換 現 象 が お こ る 。 しか る
　
に、 ビー カ内 で 同 じ状 態 で土 砂 と地 下 水 とを接 触 させ る と、 溶 出 したHは ビー カ内 の
地 下 水 中 に溶 存 す る た め 、H+とCa2+やMg2+な どの イ オ ンで 支 配 され る こ とに な り、
地 下 帯 水層 の 状態 とは 一致 しな い 。
そ こで 、本 項 の実 験 にお い て も、 地 下 帯 水 層 と同 じ状 態 で あ る と考 え られ る カ ラ ム
よ り得 られ た流 出 曲線 か ら直接 、 遅 れ の 係 数Kf値 を 求 め た 。
試料 砂 と しては 、 京都 大 学 原 子 炉 実 験 所 構 内 の 地 下 帯 水 層 よ り採 取 したKUR砂 を用
い た 。 この砂 は 密度 が247g/nt、交 換 容 量 がO.031meq/9である 。
同様 に 構 内 の地 下 帯 水 層 よ り採 取 した地 下 水 を試 水 と して 用 いた が 、 この 試 水 に は
Ca2+が120ppm(Ca2+として)、Mg2+が&7ppm(Mg2+と して)、Na+が20.5
キ
ppm(Naと して)含 ま れ てい る 。
放射 性 核 種 と して は90Srと1s7Csとを用 い た 、
3-2-1実 験 方 法
図1-4-1で 示 した よ うltカラム4本 にKUR砂 を1509つ つ空 隙率O.aSで充填 した 。
～二の うち2本 の カ ラ ムに2N硝 酸 溶 液 を 約500me/dayの速 度 で約 半 年 間 通 水 し、ヵラ
ムか らCa2+k一よびMg2+が流れ 出 な くな るの を確 認 した 、 こ の と きKUR砂 は 肉眼 で も
半透 明 に見 え た 。 こ の後 純 水 を用 い て 、 カ ラム内 の空 隙 中の2N硝 酸 溶 液 を追 い 出 し
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た 。
残 りの2本 の カ ラ ムは 、 硝 酸 溶 液 に 侵 されftい帯 水 層 のか わ りとす るた め、 放 射 性
核種 を 混 入 してい ない 試 水(採 水 した 地 下 水)を 通 水 して気 泡 を追 い 出 した 。
試水 に 、90Srとi37Csとを別 々 に約10-2μCi/me添加 して、2種 の原 水 を作 成 した 。
な澄 これ らの 原水 には 同 時 に原 水 の トレー サ と して本 章 第2節 の実 験 の 際 説 明 した
HTOを 約10-2μCi/m6添加 した 。
原水 を準備 の と との った カ ラム に5nze/minの速 度 で通 水 した 。流 出水 の採 取 は
100nfごとに 分取 し、90Srま た は137Csの定 量 はGM計 数 法 に よ った 。なtO、は じめ
の200meまでは10nzeずつ 採 取 し、 蒸 留 に よ り90Srな どの 放 射 性 核 種 を分 離 して か ら
HTOの 濃 度 を液 体 シ ンチ レー シ ・ン カ ウ ン タで計 測 した 。
137Csの 通 水実 験 にお い て は、 硝 酸 で侵 され た 砂 層 につ い て も、 また 硝 酸 に侵 され
ない砂 層 に つ い て も、約IO4通 水 して も137Csが流 出水 に 検 出 され なか った た め 、
106通水 後 、 カ ラム上 部 の砂10gつ つ を取 り出 し、砂 に 分 配 され てい る137Csを1N
塩 酸溶 液 を用 い て溶 出 させ 、 そ の分 配 量 を測 定 した 。
また90Srに 関 して は 硝 酸 に侵 さ れ てい な いKUR砂 を10gつ つ ビー カ に と り、こ こ
へ90Sr入 りの原 水200nzeを添 加 して、 そ れ ぞ れ24時 間 放 置 後 の 分 配 係 数 を測 定 して 、
本 編 第1章 第2節 の(1-1-20)式 で 示 され た遅 れ係 数Kf値14)を 計 算 して理 論 流
出 曲線 を求 め て、実 測 流 出 曲線 との比 較 も併 せ て行 った 。
3-2-2実 験 結 果teよ び考 察
a)90Sr-90Yの移 動 状 態
90Srの娘 核90Yは 半 減 期 が27日 と非 常 に 短 いので、 流 出水 を採 取 後 す ぐに放射能 濃
度 を測 定 し、 さ らに この 試 料 を90Srと90Yと が 平衡 状 態 に達 す る2週 間 後 に測 定 し、
その 結果 か ら流 出水 中 の90Srと90Yと の 濃 度 を決 定 した 、
原 水 中 放射 能濃 度 をCoと し、 各 流 出液 の 放射 能濃 度 をCと して濃 度 比C/Coを 計
算 し、流 出量 との 関係 を図 に示 す と図1-4-7,図1-4-8の よ うに な った 。
図1-4-7は 硝 酸溶 液 で侵 され て い な い帯 水 層 に対 す る90Sr-90Yの移 動 状 態b
　　よび原 水 の トレー サ のHTOの 移 動 状 態 を示 した もので あ る 。この うちSrに 関 して
み る と、 ビー カ内 で の 分 配 実験 の結 果 、90Srの 分 配 係 数 値 と して33me/9が 得 られた 。


























































図1-4-8 硝 酸 に 侵 され た砂 に対 す る90Sr-90Yの流 出 曲線
1-fKf
=1十 ・ ρ ・Kd
f
(1-1-20)
た だ し、f:帯 水 層 を構 成 す る土 砂 の空 隙率
ρ:帯 水 層 を構 成 す る土 砂 の 密 度(9・/me)
'Kd:放 射 性 核 種 の分 配 係 数(
me/g)
で示 され るの で、(1-1-20)式 よbKf値 を計 算 す る とKf幸100とkっ た 。 そ こ
で図1-4-7に 示 さ れ たHTOの 流 出 曲線 を横 へ100倍 ひ き伸 して 、 理 論 流 出 曲線
と して図 に併 せ て示 した 。理 論 流 出 曲線 と実 測 流 出 曲線 は非 常 に 良 い 一致 を 見 た 、 し
たが って 、 この 帯 水 層 は90Srが 混 入 した 場 合 に、90Srの 移 動 速 度 を地 下 水 の移 動 速
度 の1/100に遅 らせ る 能 力 が あ り、 か つ これ は井 上 の示 したKf値14)で うま く予 測 で
きる こ とが わか った 。
90Srの 娘 核 の90Yに 注 目 して み る と、90Yは3価 の 陽 イオ ンで あ る た め ガ ラス管
壁 とか土 砂 とか に非 常 に 良 く吸 着 され 流 出が 澄 こ りに くい と考 え られ る 。 しか し、図
1-4-7を み てみ る と原 水 濃 度 の1～2割 の90YがHTOと 同 じほ ど速 く溶 出 す る
現 象が 認 め られ た 。 これ は液 性 が 中性 に近 い ため90Yの 全 量 が イオ ン と して存 在 す る
ので な く、 その 一 部 分 が コ ・イ ドの よ うな状 態 で溶 存 して い る た め で あ る と考 え られ
る10も
図1-4-8が 硝 酸 に 侵 さ れ た帯 水層 にお け る90Sr-90Yの移 動 状 態 を示 した もの
で ある 。前 述 した よ うに、 ビー カ内 で の分 配 実 験 では 本 実 験 の 目的 とするのと違っ た条
件 下 の結 果 が 得 られ る恐 れ が あ る の で 、実 測 流 出 曲線 か ら直接 遅 れ係 数Kf値 を求 めた。
図1-4-8を み る と、90Srの 流 出 曲線 はHTOの 流 出 曲線 を70倍 横 へ 引 き伸 ば
した もの と非 常 に近 い 曲線 を示 した の で、 図 よbKf串70と 考 え た 。図1-4-7に
示 され た よ うに 、90Srが通 常 の 帯 水 層 を 移 動 す る時 のKf値 は100だ ったから、 硝 酸
に 完全 に侵 され 、 半 透 明 に な った試 料 砂 で も、90Srの移 動 を遅 らせ る こ とに 関 して は
まだ7割 程 度 の 能 力 を有 す る こ とが 明 らか に な った 。
また 娘 核 の90Yは 通 常 の 帯 水層 の 時 と同様 に ラ ジオ コ ロ イ ドの よ うな もの を作 り、
3割 程 度 が地 下 水 と同 じ速 度 で移 動 す る こ とが わ か った 。
b)137Csの移 動 状 態
137
Csは 土 砂 に 非 常 に 良 く分 配 され 、 図1-4-7,図1-4-8の よ うな流 出 曲
線 が得 られ なか った の で、 カ ラ ム上 部 の土 砂 を取 り出 し、取 り出 した 土 砂 に分 配 さ れ
た137Csの量 を 測 定 した 。 こ の結 果 、 通 常 の帯 水層tsよ び 硝 酸 に 侵 され た 帯 水 層 に 対
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して分配 係 数 がそ れ ぞ れ 、630nze/9,460me/9と得 られ 、 遅 れ 係 数Kf値 は そ れ ぞ
れ 、Kf・1900,Kf≠1400とな った 。 した が ってi37Csの場 合 も90Srの 時 と同様 に 硝
酸で完 全 に 侵 され た帯 水層 で も通 常 の 帯 水 層 が 有す る移 動 を遅 らせ る能 力 の 約7割 の
能 力 を有 す る こ とが 推 定 で きた 。
なお 、 本実 験 で得 られ たi37CsのKf値 は い ず れ も、実 際 の帯 水 層 で得 られ るはずで
ある値 よ り小 さい値 で あ る と考 え られ る 。 す な わ ち カ ラ ム上 部 の砂 に 対 す る137Csの
分配 現 象が 完 全 に は平 衡 に違 して い な い と考 え られ 、 した が って 実 際 の 分 配 量 は も う
少 し大 きい値 に な るは ず で あ る。 そ の結 果 と して 分配 係数 値tsよ びKf値 が さ らに大 き
くなる は ず で あ る 。
した が って 亘37Csに関 して は そ の移 動 速 度 が、 硝 酸 に完 全 に 侵 され たKUR砂 に 対 し
て も、地 下 水 の 移 動 速 度 の1/1400以下 と予 測 され 、90Srな どに 比 べ て 、 地 下 水 中 に
混入 した場 合 の環 境 安 全 上 の 危険 性 は 、 は るか に 少 ない とい え る こ とが わ か った 。
第4節 硝酸濃度が放射性核種の土砂への分配におよぼす影響
本章第2節k・よび第3節 の実験の結果、再処理廃水 の よう左高濃度 の硝酸溶液が帯
水層に浸 入 した場合 には、廃水 中に含 まれ る放射性核種は、廃水 自体 と同 じ様 な速度
で帯水層 中を移動 し、 かつ帯水層 を構成す る土砂は硝酸 によって侵か され、大量の
Ca2'やMg2+が溶 出す るこ とがわか った 。 溶 出 した大量 のCa2+やMg2+によ って地下
水 中のCa2+やMg2+の濃度が高 くなった場合 のその地下水 中での放射性核種の分配 現
象につい ては、本編第2章 、第3章 の研究 結果が応用 で きる。
一方、硝酸溶液が地下帯水層 に混 入す る様子 を考えた場合、長期 にわた り連続的に
硝酸溶液 が混入 し続け る とは考え られず、図1-4-4な どか らも明 らかな よ うに土
砂 と化学反応 をk一こす こ とに よって硝酸濃度 が低 下 し(目 安 としては砂100gで硝酸
O.02rnOl使用)、 かつ前 方に進 む に従 って地下水 で うすめ られ るはず である。
また、本章第1節 で 前述 した通常 の放射性廃水 で液性 が硝酸酸性の ものについ ては、
1Nよりも低 い濃度の硝酸溶液の影響 を知 る必 要が ある。
そこで本節 では、種 々の硝酸濃度下 におげ る放射性核種 の地下帯水層 での移動状 態
す なわ ち硝酸濃度が放射性 核種の土砂への分配に澄 よぼす影響 を知 るため各 種の硝 酸
濃度の模擬廃 水を用 いて カラム実験 を行 った 、
放射性核種 としては、本 編第2章 、第3章as・よび本章第2節 、第3節 の研 究結果 等
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か ら環 境 安 全上 問 題 と な るの は90Srと 考 え られ るの で、90Srを 使 用 す べ き で あ るが ・
90Srには娘 核90Yが 常 に 同 伴 す るた め 、 測 定 が 複 雑 に な る の で 、 同位 元 素 の85Sr
を使 用 した 。85Srはcarrierfreeの 微 量 な もの を用 い た が 、 表1-4-24)で
も示 した よ うに再 処 理 廃 水 中の 放 射 性 核 種 の濃 度 が高 い た め 、carrierを 加 え て
Srの分配 係 数 の変 化 も併 せ て調 べ た 。
試料 砂 と してはKUR砂(京 都 大 学 原 子 炉 実 験 所 構 内地 下 帯 水層 よ り採 取 した もの)
を用 い、模 擬 廃水 を作 成 す る た め の 試水 と して は、 同 じ く京 都 大 学 原子 炉 実験 所 構 内
地 下帯 水 層 よ り採 取 した地 下水 を 用 い た 。
4-1実 験 方 法
コ 　ら
a)carrlerfreeのSr
試 水 に 硝 酸 溶 液 を 加 え て 、O.5N,O.1N,O.05N,O.03N,O.01N,O.OOsN,O.OO3
N,O.OOIN,O.OOO5Nの 濃 度 に し た も の に そ れ ぞ れcarrierfreeの85Srを 約10-2
　　
μCi/㎡ とHTOを 約10μCi/㎡ とを 加 え て模 擬 廃 水 と した 。
図1-4一 亘に示 した よ うな カ ラムに 試料 砂100gつ つ を空 隙 率O.45で充 損 し、そ
こへそ れ ぞ れ の 模擬 廃 水 を約5㎡/minの 流 量 で通 水 した 。
カラ ム下 部 で 流 出水 をは じめ の100㎡ は10meつつ 、 そ れ 以 後 は20meづつ 採 取 した 。
は じめ の100nzetrcつい ては 各採 取 水 の うち2meを85Srの 測 定 に、 残 りを 蒸 留 して
85Srを 分離 して か らHTOの 測 定 に 用 い た 。
85Srの 放 射 能 濃 度 の 測 定 に は、NaIシ ンチ レー シ.ン カ ウン タ を、HTOの 測 定 に
は 液体 シ ンチ レー シ ・ン カ ウ ン タを用 いた 。
b)carrier添 加 の85Sr
硝 酸濃 度O.OO3Nの模 擬 廃 水 に さ らにcarrierと して、硝 酸 ス トロ ンチ ウ ムを 適 量
つ つ添 加 して120ppm,90ppm,60pp叫30ppmSr入 りの 模 擬 廃 水 を作 成 した 。
前 述a)の実 験 方法 と同 じよ うに カ ラムに 試料 砂100gつ つ を空 隙 率O.45で 充損 し、
　ら
各 模擬 廃 水 を通 水 した 。各 カ ラ ム と も約5e通 水 し、 カ ラ ムの 出 入 口で のSrの 放
射 能濃 度 が等 し くな った こ と を確 認 した 後、 各 カ ラ ムに純 水 を通 水 し、空 げ き中 の 模
擬 廃水 を追 い 出 し、 カ ラ ム上 部 よ り試 料 砂 を10g程 度 つ つ取 り出 した 。 試料 砂 に2N
塩 酸 を加 え て85Srを 溶 出 さ せ 、 放 射 能 濃 度 を測 定 した 、
85Srの 放 射 能 濃 度 はNaIシ ン チ レ ー シ ョン カ ウ ン タで測 定 した 。
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4-2実 験 結 果 お よび 考 察
a)carrierfreeの85Sr
原水 の 放 射 能 濃 度(一 定)をCo、 流 出水 の放 射 能 濃 度 をCと して 濃 度 比C/Coを計
算 してた て軸 に 、 横 軸 に流 出量(一 定 流 量 で通 水 してい る の で、 流 出時 間 と比 例 して
い る)を とる と図1-4-9,図1-4-10が 得 られ た 。
模擬 廃 水 の トレー サ と して 用 い たHTOの 流 出 曲線 は 廃 水 ご と に得 られ た が 、 各 実
験 と も同 じ形 の カ ラム を使 用 した の で 、 ほ ぼ 同 じ流 出 曲線 が 得 られ た の で硝 酸 濃 度
O.03Nのと きの もの を代 表 流 出 曲線 と して図 に示 した 。
さて 、本 実 験 の場 合 、85Srがcarrierfreeで 非 常 に 微 量 なの で、85Srの 砂 へ
の分 配 量 と溶 液 中濃 度 との比 、 す な わ ち分 配 係 数Kdは 、 他 の 主 要溶 存 陽 イオ ン(この
場 合 は 主 と してH九Ca2+,Mg2+等)の 溶 存 条 件 が不 変 で あれ ば一 定 値 を示 す は ず で
あ る8)9)。
こ の 場 合 に は 、
1-fK
f=1十 ・ ρ ・Kdf (1-1-20)
で示 され る 井 上 の提 案 した遅 れ 係 数Kf値14)が良 く一 致 す るは ず で あ る 。
そ こで 、 図1-4-9、 図1-4-10に つ い て 、HTOの 流 出 曲線 に お い て 同 一濃
度 比 を示 す時 の 流 出量 の 比 がKf値 に相 当 す るわ け で あ るか ら、 各模 擬 廃 水 に ついて濃
度比O.1,0.2……,O.9と順 に 両 図 か らKf値 を求 め た 。 こ の結 果 、濃 度 比O.2か らO.8
の 間 で得 られ た各 模 擬 廃 水 の85SrのKf値 は各 流 出 曲線 ご とに ほ ぼ 一 定 値 を示 した 。
そ こで、 本 実験 結 果 は(1-1-20)式 で示 され たKf値 が 良 く一 致 す る こ とが わ か
った 。
各 模 擬 廃 水 ご との85Srの 遅 れ の割 り合 い を 示 すKf値 を 、各 模 擬 廃 水 ご とに 濃 度比
O.2からO.8ま で の間 で実 測 したKf値 の平 均値 と して 近似 的 に 求 め て表1-4-3に
示 した 。
表1-4-385Srの 分配 係数 値 とH+濃 度 との 関係
H+濃 度 0.5N 0.1N 0.05N0.03N0.01N0.005N0.003N0,001N0.0005N
Kf 1.2 1.9 3.1 49 14 28 49 95 100
Kd































































































K{71τ一A-10 硝酸濃度が変化 した場 合の85Srの流 出曲線(2}
(1-1-20)式 にむ い てfは 空 隙 率 で本 実験 ではO.45,ρ は 砂 の密 度 で2479/
nfとわ か ってい る の で 、Kf値 が 定 ま れ ば 分 配 係 数Kdが 求 ま る 。そ こ で、 各Kf値 に
つい て分 配 係 数Kdを 計 算 して表1-4-3に 併 せ て 示 した 。
表1-4-3に 示 され た 各Kdの 値 を た て 軸 に 、 そ れ に 対 応 す る模 擬 廃 水 の硝 酸 濃
度 を横 軸 に そ れ ぞ れ対 数 目盛 で 表 わ す と図1-4-11の よ うに な った 。 なお 硝 酸 濃
度O.5Nの場 合 の流 出 曲線 は 図1-4-9で も明 らか な よ うに必 ず し もHTOの 溶 出 曲
線 を横 へKf倍 引 き伸 ば した 形 とは言 え ない 。 これ はO.5N程 度 の 濃 度 の 硝 酸 溶 液 で は
砂 層 とあ る程 度化 学 反 応 を起 こ してい る可 能 性 が あ るた め か 、 この よ うな流 出 曲線 が
得 られた もの で 、表1-4-3で は 平 均 値 と してKf値 を求 め 、 分 配 係 数Kdを 算 出 し
た が、 図1-4-11で は 採 用 しなか った 。
図1-4-11で は85Srの 分 配 係数 値 と硝 酸濃 度 との 間 に は 両 対 数紙 上 で 直 線 関 係
が 読み とれ 、本 編 第2章 で 得 られ たCa2+やMg2+やNa+kどの影 響 を示 す実 験 式(1-
2-3)式 と同じように85Srの分 配 係数 は
Kd、.f。 。・ 一 ・ビ(C・ ・)-nH+ (1-4-1)
た だ し、CH+:溶 液 中 の 硝酸 濃 度
m。・,nrd・Kd、,。rlV一をnt/9、Crtを10-2Nで 表 示 す る と、そ れ ぞれ4a
1.1
とい う実 験 式 で表 わ され る こ とが わか った 。
また 図1-4-11に お い て、O.OOINk一よびO.OOOsNの時 の 分配 係 数 が 直線 か ら、
大 き くは ず れ た が 、 これ は 模擬 廃 水 を作成 す るの は 、 京都 大 学 原子 炉 実 験所 構 内 地 下
帯水 層 で採 取 した地 下 水 を試 水 と して 用 い た た め で あ る。 す 左わ ち、 前 述 した よ うに 、、
この 地 下 水 に はCa2+12ppm(Ca2+として)を は じめ 、Mg2+やNa+を含 ん でX・り、
本章 第3節 の カ ラム実 験 の実 験 結 果 の時 に述 べ た よ うに、 この地 下 水 に微 量 のSr2+
を添 加 した場 合 のSr2'の分 配 係 数 は33nf/9と な る 。 と ころ が 、図1-4-11で も
明 らか な よ うに、 硝 酸 濃 度が 約O.002Nより低 くな る と、 硝 酸 濃 度 と分 配 係 数 値 の影
響 とを示 す 直 線 はKd=33nze/gを示 す 横 線 よb上 に あ が る(分 配 係 数 値 が33me/g
より大 き くな る)は ず で あ る 。 した が って こ の時 には 、 地 下水 中 に主 と して含 ま れ る
Ca2+などの影 響 が大 き くkり 、 実 験 に よb得 られ た 値 は 、 地 下 水 中陽 イオ ンに 硝 酸










O.OOOI QOOI硝 酸 濃 度ooI
　　
図1-4-11Srの 分 配 係数 に む よぼ す 硝 酸 濃 度 の 影 響
σIN
図1-4-11に 描 か れ た実 験 値 は 、 硝酸 濃 度 が 約O.OO3Nまで の もの は主 とし て硝 酸
溶液 の影 響 を示 し、O.001NtsよびO.OOO5NtZc対す る 実験 値 は 、通 常 の 地 下 水 中 に主 と
して含 まれ るCa2+な どの他 に 同量(硝 酸 濃 度O.001NはH+濃度 で ほ ぼ1×IO-Bmeq/
me,Ca2+12PPmは6×10-4meq/㎡)も し くは そ れ以 下 のH+が 加 わ った 時 の分 配 係
数 へ の影響 を示 して い る こ とに なる 。 しか も この時 の 分配 係 数 の 値 が31,33me/9で
あb、 硝 酸溶 液 を含 ま 左い 時 の値 、33nf/gと ほ とん ど同 じで あ る、 すkわ ち約10幽3
　
meq/nt以下 のHが 加 わ って も、 通 常 の地 下水 中 の 分配 係 数 値 に は ほ とん ど影響 が な
い こ とが わ か った 。 ま た本 編 第2章 、第3章 に お い てCa2+やMg2+kどが 放 射性 陽 イ
オ ンの分 配 に.与え る 影 響 を研 究 した 際 に、pH5 .5～6.5(H+濃度 で3.2×10-5～
3.2×10-6meq/nt)で実 験 を行 った が 、 こ の時 にH+濃 度 の影 響 を考 慮 しな くて も よ
か った こ とが た しか め られ た 。
な澄 、 本実 験 で は ス トロン チ ウムに限 定 して 実験 を行 った が 、Boe七sleお よび
D・j・ngh・4)は再処 理 廃 水 処 理 の立 場 か らZ・P(Zi・ 。・nylPh。sph。七。の略)と
い うイオ ン交 換 吸 着 体 を用 い て図1-4-12の よ うに 、微 量 の89Sr,86Rb,152Eu,
134Csな どにつ い て硝酸 溶 液 と分 配 係 数 との 関 係 に つ い て実 験 を行 って い る 。 これ ら
の分 配 係数 値 は 、ZrPと い う交 換 吸着 体 が456meq/gと い う大 きい 交 換 容 量 を有
し、 か つ再 処 理 廃 水 の処 理 を 目的 と して 開発 さ れ た た め 、 い ず れ の 放 射性 核 種 に つ い
て も大 きな値 を示 して い るが 、 硝 酸 濃 度 との 関 係 は 、 本 実 験 結 果 と同 じよ うに両 対 数
紙 上 で 直線 関 係 を示 して い る 。
b)carrier添加 の85Sr
模 擬 廃 水 中 に大 量 のcarrierの ス トロン チ ウム を添 加 した 場 合 は 、 砂 へ の ス トロ
ン チ ウムの分 配 量 は大 き くな り、 他 の 陽 イ オ ン と競 合 し、 交 換 吸 着 の座 を 占有 し合 う。
しか も砂 の交 換 吸着 の座 の 総 数 は 、 本 編 第2章 第3節 で も示 した よ うに交 換 容 量 で 定
aっ てい る9も した が って 。arri。f。eeの 場 合 の よ うに ス ト・ン チ ウム の分 酉己係
数 が、 液 相 中 の ス トロン チ ウムの 濃 度 に か か わ らず 一 定 とい うふ うに は な らず 、井 上
の提 案 したKf値14)を用 い た流 出 曲線 に よる解 析 が適 用 で き ない 。
そ こ で実 験 方 法 で述 べ た よ うに、 平 衡 状 態 に 達 した 後 に カ ラム上 部 よ り砂 を取 り出
し、分 配 した ス トロン チ ウムの 量 を85Srの放 射 能 濃 度 を 測 定 す る こ とに よ り求 め て 、
この値 よ り分 配 係 数値 を 計 算 した 。
分配 係数 値 を た て軸 に 、 対 応 す る模 擬 廃 水 中 の ス トロン チ ウム濃 度 を図 に示 す と図
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図1-4-13Carrier量 が変 化 した 場 合 のSrの 分 配 係 数
が、 図1-4-11よ り明 らか に この時 の 分 配 現 象 はCa2+やMg2+でな くて 硝 酸 が 支
配 的 で あ る 。図 よ り、 ス トロンチ ウムの分 配 係 数 はcarrierの量 が 増 す に従 が っ て
低 下 し、carrier120PPmの時 の値ttS一よそcarrierfreeの 時 の 「/3であ る こ と
が わか った り
分 配 係数 の値 が 小 さ くな る と い うこ とは 、 そ れ だけ 分 配 の割 り合 いが 低 く、 した が
ってそ れ だ け早 く地 下 帯 水 層 を移 動 す る危 険 が あ る こ とを意 床 して い る 。 な澄、 た と
えば 図1-4-14に 示 す よ うに 、B・ ・七・16規 びD・j・・gh・4)らがO.5Nの 硝 酸 溶
液 を用 いてZゴPに 対 す る セ シ ウ ムの分 配 係 数 値 の変 化 を 求 め た もの をみ る と、
carrier数百ppmの 時 とcarrierfreeの 時 との 分配 係 数 値 は3桁 程 度 も違 い




































































図1-4-14 ZrPに 対 す るCsの 分 配 係 数4)
これに くらべ る と、本実験で行 ったス トロンチ ウムのcarrierの影 響 はそ れほ ど
大 きなものではないか もしれ 左いが、再処理廃水 中核種の地 中移動 を推 定す る場合 に
は充分 に考慮 しなけれ ばな らない。ただ、前 述 した よ うに再処理廃 水の よ うな硝酸溶
液が長期にわた り、連続的 に地下帯水層 に混 入す る とは考え られず、硝酸溶液 の硝酸
濃度 が低下す るにつれ、 ス トロンチ ウムも土砂 に吸着 され た り、地下水 で希釈 された




本編 第2章 、 第3章vatsい て は 通 常 の地 下 帯 水 層vatoける放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 現
象 につ い て研 究 を行 った が 、 本 章 で は 、 核 燃 料 再 処 理 廃 水 の よ うな強 酸性 廃 水 が地 下
帯 水層 に 混 入 した場 合 に、 廃 水 中放 射 性 核 種 が どの よ うな挙 動 を とる か に つ い て 実験
的 研究 を行 った 。
ま ず第2節 では 再 処 理 廃 水 の模 擬 廃水 と して1N硝 酸 溶 液 に、 環 境 安 全上 問題 と な
る放射 性 核 種 の うちで 、 土 砂 に分 配 され に くい90Srと分 配 され やす い1B7Csとを 別 々
に添加 した もの を 用 い て、 試 料 砂 を充 愼 した カ ラムへ の 通 水 実 験 を行 った 。1N硝 酸
溶 液 に添 加 した90Srと137Csはそ れ ぞ れcarrierfreeの もの とcarrier入 り
(ス トロ ンチ ウムの 場 合120ppm、 セ シ ウムの 場 合250ppm)の もの とを用 い た 。 カ
ラムへめ 通 水 実 験 か ら流 出 曲線 を求 め、 模 擬 廃 水 の トレ ーサ と して 同時 に添 加 して む
いたHTOの 流 出 曲線 との 比 較 を行 った 。 この 結 果 、90Srはcarrierfreeの 場 合
も、carrier入 りの場 合 も、廃 水 自体 の 動 き とほ とん ど同 じ動 きを示 し、 試料 砂 に
分 配 され ず に 移 動 す る こ とが わ か った 。ま た 、137Csはcarrier入りの 場 合 は 廃水 自
体 とほ とん ど同 じ動 き を示 し、carrierfreeの 場 合 で も廃 水 の移 動 速 度 の1/60程
度 の速 度 で移 動 し、 こ の試 料 砂 で構 成 され た 通 常 の 帯 水 層 を微 量137Csが移 動 す る と
きの移 動 速 度 が 地 下 水 の移 動 速 度 の1/1200であ るの に 比 ぺ る と非 常 に早 く移 動 する こ
とが わか った 。 したが っ て、 再 処 理 廃 水 の よ うに 強 硝 酸 性 で か つ 放 射 能 濃 度 の 高 い 廃
水 が地 下 帯 水 層 に漏 洩 した場 合 、 帯 水 層 を構 成 す る土 砂 と硝 酸 が 反 応 して 、 硝 酸濃 度
が 低下 す る まで は 土 砂 の 有 す る イオ ン交 換 能 は 期 待 で き ない こ とが わ か った 。
第3節 では 、 まず 試 料 砂 を充 填 した カ ラムに1N硝 酸 溶 液 を通 水 し、 カ ラ ム下 部 か
ら溶 出す るCa2+やMg2+を測 定 して、 硝 酸 溶 液 が土 砂 に一与え る影響 を 調 べ た 。 この 結
果 、砂 か らCa2+およびMg2+を溶 出 させ るた め に は、 は じめ は 硝酸 溶 液 の通 水 量 が 支
配 的 で あ るが 、 す ぐに 接 触時 間 が 支 配 的 と な る こ とが わ か った 。そ して 砂 か らCa2+お
よびMg2+が溶 出 しな くな る ま で に は約 半 年 近 くか か り、肉 眼 で観 察 して も試料 砂 は半
透 明 に 見 え た 。 約半 年 後 に 試 料 砂 か ら溶 出 したCa2+k・よびMg2+の全 量 は 、 試 料 砂 の
交 換容 量 の50倍 に も左 ってk・b、 試 料 砂 に含 まれ る長 石、 石 灰 石等 が 硝酸 溶液 と化
学 反 応 を した もの と思 わ れ た 。
ま た、 きわ め て大 まか では あ るが1N程 度 の硝 酸 溶 液 では 砂IOOgvaつ きO.02mo1
程 度 の 硝酸 が 化 学 反 応 の た め に使 用 され る とい う 目安 を得 た 。 なお こ の結 果 か ら徐 々
　にH濃 度 が 低 下 し、 硝 酸 溶液 の 影 響 が 小 さ くな る こ とが 予 測 で きる 。
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つ ぎに、硝酸溶液 で完全 に侵され た試料 砂がまだ放射 性核種を分配 させ、その移動
を遅 らせる能 力を有す るか どうか を研究 した。 カラムに試料砂 をつめ完全に硝酸溶液
で侵 した後に、90Srまたは137Csを含む地下水 を通水 し、 カラム下部 より流 出する流
出水の放射能濃度 を測定 して流 出曲線 を求 めた、硝酸溶 液で侵されてい ない試料砂 を
充填 した カデムに90Srまたはi37Csを含 む地下水 を通 水 し、流 出曲線 を求め、 両 流
出曲線 を比較 して、硝酸溶液 で侵 され た試料砂の分配能 力を調 べた。この結果90Sr
teよび137Csとも、硝酸溶液で侵 され た砂層 を移動す る速度は通常の砂層 を移動 する
速度の7割 程度す なわち硝酸溶液 で完全 に侵 され た試料砂 で も、 まだ7割 程 度 の分配
能力を有するこ とを知 った。
第4節 では、種 々の硝酸濃 度下vateける放射性核種 の地下帯水層 での移動状態す 左
わち硝酸濃度が放射性 核種の土砂へ の分配vateよぼす影響 を知 るため85Srを混入 した
各種 の模擬 廃水 を用 いて カラム実験 を行 った。この結果、種 々の硝酸濃度 に対応す る
85Srの流 出曲線 が得 られ たので
、井上 の提案 した遅 れ係数Kf値14)を用い て、分配係
数を逆算 した 。得 られ た分配係数値 と硝酸 濃度 との 関係 か ら実験式 として
Kds。f。rM-MHi-・(C。 ・)-nm (1-4-1)
　　 　　
が得 られ 、 本 編 第2章 で得 られ たCaやMgに よ って 支 配 され る時 の 分 配 係数 の変出
を示 す 実 験 式 と同 じ型 式 で示 され る こ とを 知 った 。ま た 同時 に10-3meq/me(pH3)
程 度以 下 のH+が 加 わ って も、通 常 の地 下 水 の 分 配 係数 値 に は ほ とん ど影 響 が ない こと
もわ か った 。(1-4-1)式 が 得 られ た 実 験 はcarrierfreeの85Srに つい て 得
られ た もので あ るが 、carrierの影 響 を知 るた め120ppm,90ppm,60ppm,30ppm
とcarrierス トロ ン チ ウムを添 加 した模 擬 廃水(O.OO3N硝 酸 溶 液)を 用 い て 分配 係
数 値 の変 化 を求 め た 。 この結 果carrierl20PPmの 時 の値 はcarrierfreeの 時
の お よそi/3であ る こ とが わ か った 。 しか し、 硝 酸 訟 よびcarrierの ス トロンチ ウム
が 土 砂 と反 応 した り、 吸 着 され た り、地 下 水 に稀 釈 され た り してそ の 濃度 が 低下 す る
ことが 予想 で きる の で 、 ス トロン チ ウムのcarrierの 効=果は小 さ くなるこ とが 予想で
きる 。
これ らの結果か ら土砂の もつ分配能 力に期待す る ことは放射性廃棄物 の保管 の安全
性評価 において、非 常に大 きい意味 を持 ち、 また土砂 と酸 との反応 も中和作 用を主 と
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第1節 は しが き
本編第2,第3,第4章 に澄い て地下水 中の非放射性陽 イオ ンbよ び硝酸溶液 が、
放射性核種の土砂への分配 に齢 よぼす影響 について研究 を進 めたが、本章 では放射性
核種の分配 が放射性核種 の地 中移 動を予測す る上 で どの ような意床 を持 つかを検討 し
た。
まず、本編第1章 で詳 し く述 べた井上 の理論D2)にもとつ いて、放射性核種がある距
離 を移動す るの に要す る時間 を種 々の仮定の もとに試算 し、 これ を もとにある距離 を
移動 した時 の放射性核種 の濃度減少比(自 己崩壊 に よる)と 分配係数 との関係 を示 し
た。この時 対象放射性核種 として90Srと60Coを取b上 げた3)4)。
ここで得 られた結果 に もとづ き放射性 核種 の分配 係数に大 きな影響を与え る地 下水
中の非放射性 陽 イオ ンの水中濃度 と、放射性 核種が ある距離 を移 動 した時 の濃 度減 少
比 との関係 を求め ることに した 。この時 の対 象非放射性 陽 イオンは水中で最 も多量を
　　 　　
しめるCaを 、放射性 核種 は物理的 、生 物学的半減期 の長 いSrを 取b上 げ るこ と
に した。
第2節 試 算
2-1放 射性核種の地 中移動時 の濃度変化 と分配係数 との関係
本編第1章 ですでに述べた ように、放射性 核種の地中移 動を予測するには井上 の提




ρ:地 下帯 水層 を構成す る土砂の密度
Kd:分 配係数
で示 され る遅 れ係数Kfを地下水流速 に乗ずれ ば、放射性核種 の地 中移動速 度が求まる
手法であ り本章 にお いて もこの理論 に もとづ き議論 を進 める ・
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放射性 核 種 の移 動 時 の濃度 変化 を 試 算 す るた め に つ ぎの条 件 を 仮 定 す る 。
{1)地下 帯水 層 の空 隙 牽 澄 よび 構 成 す る土 砂 の 密 度 は そ れ ぞ れO.45,2479/cdiと
す る 。
(2)地下 水 流速 は 一般 に数c皿/dayで あ るが 、 大 き く見 積b、10cm/dayと す る 。
(3)放射性 核 種 の 地 下水 中 濃 度 は移 動時 に 自己 崩 壊 に よ って の み 減 少 し、 拡 散 、 希
釈 等 の 効 果 は考 え 左い 。
〔4}放射性 核 種 の 移 動 距 離 を100mと す る 。
これ らの仮 定 の うち、(1)につい て は砂 の 空 隙 率 、 密 度 は 一 般 にO.35～O.45,20g
/cfi～3.Og/cdiであ るが 、 一 例 と してKUR砂 の 値 を 採 用 した 。
以上 の 仮 定 の も とに放 射 性 核 種 が 移 動 し始 めた 時 の地 下 水 中濃 度 をCo,100m移 動
後の濃 度 をCと して、C/Coと 分 配 係 数Kdと の 関 係 を求 め る 。
地下水が1… 槻 す るのに1…/・.1・/d・y一 繋 鞭 す るか ら遅れ係数Kfの
放射性樋 が移動す るのには 器 ・Kf年を要する.
したがって放射性核種が100m移動 した時の濃度比は
C/C。-e一λ一繋 ・・(1-5-D
ただ し、 λ:放 射性 核 種 の崩 壊 定 数(1/年)
と左 る 。
Kfは(1-1-20)式 よ りKdの 関 数 と して表 わ され るの で 、 い ま放 射 性 核種 を
90
Srと す る と 、
C/C。_e-o・68(1+3・OKd) (1-5-2)
とな り、 放射 性 核 種 を60Coとす る と、
C/()D_e-o・37(1+3・OKd) (1-5-3)
とな る。
(1-5-2),(1-5-3)式 を グ ラ フに 描 くと、 図1-5-1の よ うに な る 。図1


















分 配 係 数Kd
30 mLヲ♀
図1-5-190Srk・ よび60Coの地 中移 動時 の 濃 度 変 化 と分 配 係 数 の 関係
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で表 わ した もの で あ る 。
図に よれ ば分 配 係 数 値 が わ ず か に 変 化 して も濃 度 比C/Coは 大 き く変 化 する こ とが
わか る 。 と ぐに60Coの場 合 に は90Srの 場 合 よbも は るか に 濃 度 比 変 化 が大 きいが 、
これ は60Coと90Srとの 崩壊 定 数 の 差 に よ る もの で あ る 。 したが っ て60Coの場 合 に は
分配係 数 の 値 が わ ず か に変化 して も100m移 動 後 の濃 度 比C/Coは 非 常 に大 きく変 化
す る こ とが わか った 。た だ 、 安 全 評 価 の 面 か らみ れ ば 、60Coの濃 度 比 自体 が 同 じ 分 配
係数 値 に対 応 す る90Srの 濃 度 比 よbも は るか に小 さい た め、60Coは90Srに く らべ
て安 全評 価 上 は 安 全 な核 種 といえ る 。
一 方、90Srは 前 述 の60Coよ り も同 じ分 配 係 数 値 の時 の 濃 度 比 の 値 が 大 きい た め、
例 え ば100m地 中を 移 動 した後 に 地 表 ま た は 海 水 中等 に 流 出 した 場 合 の 環 境 へ の 影 響
を計 算 す る時 に は重 要 な 核種 で あ る 。90Srの濃 度 比 は60Coの濃 度 比 ほ ど大 き く変 化
しな いが 、 そ れ で も分 配 係数 値 が約10me/g増 加 す るだ け で 、 濃 度 比 は 約1桁 減 少 す
る こ とが わ か る 。 した が って90Srの 地 中 で の移 動 を予 測 す る場 合 には 分 配 係 数 値 は
非常 に大 き な意味 を持 って お り、 分 配 係数 値 の 決定 に あ た って は、 少 な くと も大 き く
見積 ら左い よ うに す る 必 要 が あ る。
こ の よ うに重 要 な意 味 を持 つ 、分 配係 数 は 本編 第2,第3,第4章 で述 べ た よ うに
地 下水 中の 非 放 射性 陽 イ オ ンに よ って 支 配 さ れ るの で 、 次項 で非 放 射 性 陽 イオ ンの濃
度 と濃 度 比C/Coと の 関係 に つ い て検 討 す る 。
2-290Srの 地 中移 動 時 の 濃 度 変 化 と地 下水 中Ca2+濃度 との 関 係
前 項2-1の 結 果 澄 よび 、 本編 第2,第3,第4章 の結 果 か ら本 編 で は放 射 性 核 種
と して90Srを、 地 下 水 中非 放 射 性 陽 イ オ ン と して はCa2+を取b上 げ た 。
地 下 帯水 層 を 構成 す る土 砂 をKUR砂(京 都 大 学 原 子 炉 実 験 所 構 内 地 下 帯 水 層 より採
取 した砂 で、 特性 につ い ては 本 編 第2章 で述 べ た)と して前 項2-1で 述 べ た の と同
じ仮定 で90Srが100m移 動 した時 の濃 度 比C/Coに つ い て考 え る 。 こ の時 の90Sr
の濃 度比C/Coは す で に 述 べ た よ うに(1-5-2)式 で示 され るが 、い ま地 下 水 中
の非 放 射 性 陽 イオ ンをCa2+のみ にす る と、 本 編 第2章 で述 べ た よ うに90Srの 分 配 係
数 はCa2+濃度 の 関数 と して示 され る 。この 関係 を 図 に示 す と図1-5-2の よ うに な
る。 図1-5-2は 横 軸 は 〕地下 水 中Ca2+濃度 を、 た て軸 に100m移 動 後 の90Srの濃 度
比 をそ れ ぞれ 対 数 目盛 りで示 した もの で あ る 。図 に よれ ば、90Srの 濃 度 比 の値 は
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度比が大 き く変動 す ることがわか る。本編第3章 で述べた ように通 常の地 下水では
Mg2+などの地下水 に含 まれるCa2+以外 の陽 イオンはCa2+に置 き換 えて影響評価 をす
ることがで き・ しか も、 本編 第2章 表1-2-10に 示 した ように、通常 の地下水 では
総硬度でたかだか100ppmすkわち、硬 度の要因がすべてCa2+として もCa2+濃度 が
たかだか40PPmであるので、Ca2+濃度が90Srの地 中移動後 の濃度比 の試算に一与える
影響は きわめて大 きいこ とがわかる。一般 に、放射性廃棄物陸地保管予定地に齢いて
放射性核種の地 中移動 の予測 の調査 をする場 合には、第II編第2章 で後述す るよ うに、
予定地 におい ては地下帯 水層を構成 する土砂 のみ を採取 し、地下帯水層 中の地下水 を
採取せず、実験室 において水道水な どを代 用 し、放射性核種の分配係数 を測定 し分配
係数値 とした り、適 当に分配係数値 を仮定 した りす ることが多いが、 これ らの場合に
　　
は、わずか のCa濃 度 の違い で分配係数が大 きく変化す ることに留意 し、 少 な くと
も安全側に分配係数値 を見積 らなけれ ば ならないこ とがわか った 。なお、模擬 地下水
を用いて、分配係数 を決定す る方法 については第n編 第2章 で詳 しく述 ぺ る。
第3節 結 論
本 章 では 、 本編 第2,第3,第4章 で 行 った分 配 に 関す る研 究 が 、 放 射性 核 種 の 地
中移 動 を 試算 す る上 で どの よ うな意 味 を持 つ か に つ いて 簡 単 に検 討 した 。
まず 、井 上 の理 論1)2)にもとつ い て 、60Cok'よび90Srが 空 隙率O.45,土 砂 密 度
247g/c㎡、 地下 水 流速O.1rn/dayの地 下帯 水層 を拡 散 希 釈 され ず に100m移 動 した
時 の 濃度 比C/Coを 分配 係 数 の 関数 と して示 し、 図1-5-1に 描 いた 。 この 結 果 、
両放 射性 核 種 の濃 度 比 は 分 配 係 数 値 の わ ず か な変化 で 大 き く変 動 し、変 動 の小 さ い
90Srの 場 合 で も分 配 係数 値 が 約10me/g,増 加 す るだ け で濃度 比 は 約1桁 も減 少す
る こ とが わ か った り
また 、 分 配 係数 値 を 支 配 す るCa2+濃度 と90Srの100m移 動 後 の濃 度 比 との 関係 を
本 編 第2章 の研 究 結 果 か ら求 め 、図1-5-2に 示 した 。 こ の結 果 、90Srの 濃 度 比
　　 　　の値 はCa濃 度 がわずか に変化 して も大 き く変動 し、 しか もCa濃 度の値が低い所
ほ ど濃度比が大 きく変動す るこ とがわか った。 しか も本試算にお いては移動距離 を
100mと仮定 したが、 この距 離が長 くなる と濃度比の変動はさ らに大 き くkる 。また
空隙率 は小 さいほ ど、密 度は大 きいほ ど濃度比の変動は大 きくなる。
したが って、 放射性 核種 の地中移 動を試算す る上 で、放射性 核種の分配 を研究す る
ことは大 きな意味 を持 って語 り、 かつ試算 結果 を用いて環境への安 全評価 を行 う時に
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第1節 は しが き
本編に澄い ては、放射性 廃棄物 の陸地保管澄 よび最終貯 蔵(TerminalS七〇rage)
に関す る二、三 の工学 的研究 と して某原子 力施設 構内に澄け る放射性核種の地 中移
動 に関する調査研究 と、陸地保管 を評価す るための一つの基礎 となる放射性廃棄 物の
セ メン ト固化 に関す る研 究 とを行 った 。
そ こで本章 にお いて、 放射性廃棄物 の陸地保管に関す る研 究の現状 を述べ、 これ を
もとに本編の研 究の 目的 と意義について述べた 。
第2節 放射性 廃棄物 の陸地 保管の基礎 となる工学的研究の現状
放射性廃棄物の陸 地保管 を行 うにあた っては、種 々の工学的問題が生 じる。す なわ
ち、放射性廃棄物の陸地管理の一連 の流 れを図 に示す と図ll-1-1の よ うにな り、
図中の(1)～(7)の部分 にいわ ゆる工学的問題点が多 くある と考 え られ る。そ こで図中の








放 射性 廃棄物の陸地保管 の一連 の
流れ












放射性 廃棄 物は通常液体 廃棄物 と固体廃棄物に分類 され る。液体 廃棄物 は・核 燃料
再処理廃水1)ftどの ように放射性 物質 濃度の高い ものはその まま保管(最 終的には ガ
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ラス化 等 の固 形 化 を行 う47)48)49)が、 一般 に 中放 射 性(京 都 大 学 原子 炉 実験 所 に 診 い
ては1～iO-5μci/nt程 度 の もの を云 う2))、弱 放射 性(同 じ く10-5μCi/nf程度 以
下 の もの を云 う簗 ・またIAEAお よび 日本 原子 力研 究 所 の場 合 の 区 分 法 を表ll-1-
1に示す50))と呼 ばれ る放射性物質濃 度のあまb高 くない放射性 廃水は、廃水の量、
化学的性状、放射性物質 濃度 な どに応 じて、蒸発 濃縮処理 、 イオ ン,交換処理 、凝集 沈
殿処理2)等で処理 され、 この結果液 体廃棄 物中の放射性核種 は、蒸発 濃縮 液、 イオ ン
交換剤、凝集沈殿 ス ラ ッジ等 に移行 するわけである。
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局 レ ベ ル
したが って陸地保管の対象 となる廃棄物は、元来固体廃棄 物 と して発生 する原子 炉
1次冷却 水浄化系 イオン交換樹脂、 フ ィル タース ラッジ等や、実験 その他で生 じるガ
ラス、金属類の不燃性固体廃棄物、 ペーパー タオル、 ウエス等の可燃性固体廃棄物 な
どと、前述の廃水処理で生 じる蒸発濃縮液、使用済 イオ ン交換剤、凝 集沈殿 ス ラッジ
などが主 な もので ある。これ以外 に も、炉 内構造物等 の特殊 左廃棄 物や、前述 した核
燃料再処理廃水等 の高放射性 で しか も非放 射性成分 濃度の高 い放射性廃 水の固化体 な
どがあるが、 これ らに関 してはまだ確 立された処理処分法が ある とはいい難 いのが現
状である。
これ らの廃棄物 を陸地保管 するためには、 まず減容 で きる ものはで きるだけ減容 し
ている。すltわち、低 レベル可燃性 固体廃棄 物等 は焼却処理3)によb灰 化 し、 ガラス
金属等の不燃性固体廃棄物は圧縮 し、減容 した後固化 するのが普通で ある。
つ ぎに、 これ らの放射性廃棄物は、陸地保管 中に飛散 した り、廃棄 物 中の放射性核
種が雨水等に よって浸出 した りするの を出来 るだけ防止す るため固化処理が行 われ る
のが普通 である。放射 性廃棄 物の固化 法は、現在 の ところ セメン ト固化 とアス フ7ル
ト固化 とが実用 的k方 法であ る といわれ てk・b4)、これ以外 に特殊 な もの として ガラ
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ス固化 、 プ ラス チ ック 固化5)等が あ る 。 特 に わ が 国 に 卦いてはセメン ト固化 体 の圧 縮 強
度 に関す る研究6)7)8)賊平常水圧下 の固化体か らの放射性核質 の浸 出に関す る研究6)
10)11)、 高 水 圧 下 に詮 け る放 射 性 核 種 の浸 出 に 関す る研 究12)13)などが 中心 に行 われ て
きた 。ま た ア ス フ ァル ト固 化14)はベ ル ギ ーの モ ル研 究 所 で考 案 され 、現 在 も ヨー ロ ツ
パ を 中心 に実 用 化 と並 行 して 中 レベ ル、 高 レベ ル廃 液 に 対 す る適 用 に関 す る研 究 が 行
わ れ てい る4)。ア ス フ ァル ト固 化体 は セ メン ト固化 体 に比 ぺ て放 射 性 核 種 の 浸 出率 は
非 常 に低 く優 れ てい るが 、 固 化 体 の圧 縮 強 度 はほ とん どな く、 夏 期 には や わ らか くな
った り、 さ らに 火 災 の 危 険 性 が考 え られ るの が 欠 点 で あ る 。 しか し、 い ず れ に して も、
これ らの 固 化 法 は 陸 地 保 管 の た め だけ に開 発 され た もの で な く、 セ メン ト固 化 左 どは
特 に海 洋 処 分 を主 眼 に研 究 が進 め られ て い るの が 現 状 で あ る6)7)8)9)10)11)12)13乙す な
わち、経 済性 を抜 きに して考えた場合、海洋投棄の場合 には海洋の大 きさと水圧を考
えて、安 全性評 価 を単純化す るために海底への着 底 までの間は形状が保全 され ること
を 目的 として約600㎏/c㎡の高水圧 に耐え る圧縮 強度の大 きい固化体 を作成 し、固化
するこ とに よって廃棄 物の容積 が増大する(固 化体 の中で廃棄物 の占める割 り合いが
小 さ くなる)こ とは無視 で きるのに対 して、陸地保管の場合 には、特 に我 国の よ うに
国±の狭い ところでは保管場所 の大 きさに限度が あるた め、固化す ることに よって廃
棄物 の容積が増大す るのを可能 な限 り防止す る必 要があ り、 しか も、 この場 合には固
化体の圧縮強度は海洋投棄の時ほ ど大 き くな くても よく.せ いぜい数十㎏/cdi程度 で
充分15)52)である。 しか るに、固化す ることに よって廃棄物 の容積が増大す る とい う
観点か ら固化法 を検 討 した研 究はほ とん どない16)のが現状であ る。
ltk-、放射性 廃棄物 の固化体 を運搬 す る際には、IAEAが輸送規則 でB型 、A型 等
強固 な輸送物 のほかにLLS,LSAと して簡易 な方法 で取 り扱 える放射性物質17)と、
許容で きる固化体か らの放射性物質 の浸 出量18)などを定め てい るので、固化 体作成時
には これ らの点 も考慮 し左けれ ばな ら左い 。
(2)陸地保 管法に関す る現状
放射性 廃棄物 の陸地 保管法は大別す ると素堀 りの廃棄溝へ廃棄物 を投入 し埋め もど
す 方法 と人工的 に保管施 設を建 設 してその中 で保 管す る方法に分け ることが できる。
前者 の特微 は、土壌 の持 つ イオ ン交 換能を積極的に利用 しよ うとす る点で ある。こ
の方法 は欧米で盛ん に行 われてk・り19)20)2D、特に米国のLosAlamos20)の廃棄溝 は
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その容積がCO,OOO㎡に も達 する。 また、廃棄溝へ投入す る放射性廃棄物は焼却 した り
固化 した りせ ず、その まま投入 し、土 で埋 め もどすの で安価でかつ大 量に処分 で きる
利点がある。 しか し、 この方法は、廃棄物 中の放射性核種が、雨水 な どで、容易 に地
下水に移行 するため、国土 の広大 左米国 な どでは非常に有利な方法で あるが、我国 の
ように国土の狭小 な国では危険が伴 な う恐れがあ る し、現行法では認 め られ てい左い
のが現状 である。
後者は前者の よ うに積極的に土 の持 つ イオ ン交換能 を利用 しようとするの で左 く、
人工的 な保 管施設 を設けその 中で、放射性廃棄 物 を保管 し、放射性核種の浸 出を出来
るだけ防止 し、万一地 中に混入 した場合 には、土 の持つ イオ ン交換能 を後備的 左安全
保持 システ ムとして期待 しようとす る もので、我国 では、国土 の広 さ、国民感情等 の
我 国の特殊性 を考えた時 には適 した方法で あると考え られ る。現在我国 では 日本原子
力研究所東海研究所 におい てこの方法 が とられ てお り、地下に鉄 筋 コ ンク リー ト製の
保管施設 を設け、 この 中ヘ ドラムづめに した放射性廃棄物 を保管 してい る22)。左澄 こ
の場合 には土 の持 つ しゃへい効果 も利用 してい る。我 国においては東海研究所以外は、
各原子 力発電所等 では 、海洋処分 を含 み として一時的 に地上 に保管施設 を設け保管 中
であるのが現状 であ る。また、欧米 などで もいわゆる中 レベル程度 の廃棄物23)や炉内













































レベ ル廃 液 貯 留 タ ンク の一 例
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また 、 固体 状 廃 棄物 とは 別 に 核 燃 料 再 処 理 廃 液 の よ うな 高 レベ ル廃液 の 場 合 は 、 あ
る程 度濃 縮 した 後 に 、 図ll-1-2に 示 す よ うな冷 却 コ イル つ きの 特 別 製 タ ンク で貯
留 した りして い る27)が現 在 で は な るべ く早 くガ ラス化 して工 学的 貯 蔵 した 後 、地 層 処
分 をす る方 向 をめ ざ してい る47)48)49)。
〔3)放射 性 核 種 の 地 中移 動 に 関す る研 究
放射 性 核 種 が 陸 地 保 管 地 か ら事 故 等 の原 因 で地 中 に浸 入 して移 動 す る時 の移 動速 度
は土 の有 す る イオ ン交 換 能 に よ って非 常 に 遅 くな る が、 こ の現 象 を説 明 す る た め の基
礎的 研 究 は 非 常 に 多 くな され てお り、 特 に飽 和 帯 水 層vatoける移 動 現 象 に 関 して第1
編 第1章 で 述 べ た よ うにTh㎝as28),Hies七er澄よびVermeulen29),井上30)等に
よ って多 くの 提 案 が な され 、 な か で も井 上 の 理 論30)が地 中 での実 情 に一 番 良 く対 応 で
きる こ とが知 られ てい る 。
また、不飽和層 におけ る放射性 核種 の移動 について も一部研究 が なされ てお り3咲
筆者 も第1編 第2章 、第3章vak一いて述べ た ように、放射性核種 の土壌 への分配 に診
よぼす地下水中の陽 イオ ンの影響 について研 究を行 った32)33)5D。
さ らに、核燃料再処理廃水の ように硝酸濃度が高 い廃水 が地 中に混入 した場合 に も
筆者が第1編 第4章 で述べた研究結・果34)35)を用いれば廃水 中核種 の挙動 を簡単 に試
算することが できる。
しか し、以上 述べた研究成 果 は、すべ て基礎的 な研究 であ って、地 下水の移動 に対
する放射性核種 の移動の遅れ を説 明 している もの である。 したが って実際 の陸地保管
地におけ る放射性核種の地 中移 動を工学的 に研究す るため には、陸地保管地周辺 の地
下水の有無、地下水位、地下 水流速、 地下水水質、土質、 地層構造、 降雨量等 の調査
解析 を行わ なければ な らない。
た とえば、 ヵナダのChalkRiver研究所 では地 中処分 した放射性核種の挙動 を地
下水や土 砂を直接採取 す ることに よって把握 してい る し24)、我国 にお いて も井 上が、
日本原子 力研究所東海研 究所お よび大洗研究所 について地下水の放射能汚染調査 を行
っている36もまた、井 上、森 沢は地 中処分場の立地選定 とい う立場か ら、地 中での放
射 性 核種 の 移 動 に澄 よぼ す 種 々の 要 因 の 影 響 力 に つ い て の 研 究 を行 ってい る37)38)39)。
しか し、 放 射 性 核 種 の 地 中 で の挙 動 は 目的 とす る陸 地 保 管 地 ご とに 特 有 の 挙 動 を示 す
の で、井 上 らの 方 法30)37)38)39)で目的 とする保 管 地 ご と に挙 動 調 査 を行 う必 要 が あ る 。
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(4)放射性核種の大気 中での移動 に関する研 究
この問題 は、陸地保管中 に火災 に より放射性 廃棄物(燃 える恐れの ある もの として
は、圧縮処 理だけ を行 った可燃性廃棄物 、 フィル ター ヶ一 キ4)、アス ファル ト固化体
等が考え られ る)が 燃え、放射性核種が大気 中に拡散 した時 に生 じる。
この場合には現象 を大気拡散 と沈着 とに分げ て取 り扱 うのが妥 当 と考え られ、特 に
40)
。また沈着 に関 して拡散 に関 しては原子 力気象 の分野 で多 くの研究 が左されている
もその重 要性 が注 目され、現在研究 が進 め られ ている41)。
な澄、 この問題は、前述 の保管方法 とも関連 してお り、燃 える恐 れのある廃棄物 と
燃え 左いセ メン ト固化体 など とを、互 いに うま く配置 するこ とに よって火 災の拡大 を
防止す る よう左考慮が必 要と考え られ る。
㈲ 放射性 廃棄物か らの外部被曝 に関す る研究
この問題 は主 として、陸 地保管 中の放射性 廃棄物が放出する放射 線(主 と して γ線)
に よって、 人体が 直接被曝 する危険 を検 討するのが 目的である。 この場合、敷地境 界
までは、 ある程度距離が あるため、 いわゆる遠 方へ到達 する γ線が問題 となる。 この
γ線 は線源か らの直接 γ線 と、スカイシャインと呼 ばれ 、上空 に放射 後、空 気中での散
乱 に より地表 に到達 す るもの とに分け られ るが、いずれの場 合について も、大 規模 な
原子炉事故 の際の被曝評 価の立場 か ら研 究が なされてい る42)。また、放射 性核 種が火
災に より大気 中に拡散 され た場合 に も直接被曝 の問題 が生 じるが、 この場 合について
もす でに研究が なされ ている40)42)。
またこの問題 は前述 の保管方法 とも関連 してお り、 保管施設 を地 下、半 地下構造 に
した り、保管施設 の外壁 の厚 さを増 した り、高線量 の廃棄物 を真 中にお き、外側 を低
線量の廃棄物 で囲 うとい うような対策 を考慮す る必 要がある。
㈲ モニタ リングに関す る研究
保管地周辺 には モニ タ リング用機器 を設けて、万一保管 中の放射性 廃棄 物か ら放射
性核種が離脱 し地中に浸入 して移動 した り、大気 中に放 出され拡散 した りした場 合に
出来るだけ早 く発見 し、かつ有効に実態 を把握 した り、 また、 ス ヵイシ ャィン等 で地
表 に散乱す る γ線 の量 を正確 に有 効に測定 した りす る必 要が ある。
この うち、大気 中に拡散 した放射性 雲や直接廃棄物か ら放 出され る γ線 などの測 定
機器や測定位置 な どについては充分 な研 究 がなされ ている40)e)。
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一方、地中 を移動する放射性 核種 のモ ニタ リング法に関 しては、理論的 な核種 の移動
予測を もとに モニ タ リング位置 を設置 した例 はほ とん ど左いが、最近、わが国 にお いて
井上 らが具体的 な方法 を検討 している43)。な訟、モ ニ タ リング位 置の決定法は保管地 ご
とに固有 の もので あると考え られる。
また、放射性核種が地 中を移動す る場合、 放射性 核種は土壊の有す るイオン交換能 に
よって分配 され、その移動速度 は きわめてtoそいため3咳 モニ タ リング位 置 まで到達 し
た場 合 に は、 そ の 濃 度 は 非 常 に 小 さ くて、 モ ニ タ リン グ位 置 で 地 下 水 を採 取 して、 これ
を濃 縮乾 固 して も放射 能 検 出器 に 充 分 に測 定 で き左 い可 能 性 が あ る 。 こ の場 合 に 、 モ ニ
タ リング地 点 で地 中 か ら土砂 を採 取 す る と、 た とえ ば90Srの 場 合 に は一 般 に分 配 係 数
が100,ne/g程度33)すな わ ち 土砂 に 分配 さ れ た90Sr濃 度 の方 が 地 下 水 中 の90Sr濃度 よ
りも2桁 程 度 高 い の で、 これ を少 量 の 高 濃 度 塩 酸 な ど で分 離 し、 測 定 す れ ば、 地 下 水 を
濃 縮乾 固 して測 定 す る よ り も測 定 精 度 が 良 くな る と い った こ とが 考 え られ る 。
(7)人体へ の影響 に関する研究
陸地保管中に放射性 廃棄物 中の放射性核種が、浸水、火 災等 の事故 に より、地 中また
は大気 中へ移行 した場合、放射性核種 は最終的 には、 直接 または動物等 を経 て人 間に摂
取 され 、内部被曝 に よって人体 は影響 を受け る。また、前述 した よ うに放射性 廃棄物 の
線量が高 い場合 には、 ス カイシ ャイン等 に よって直接 人体 が影響 を受け る恐 れがある。
したがって、 この問題 に関 しては早 くか ら研 究が行われ 、動植 物への放射性 核種の移
行に関す る問題、人体へ の摂取 後の影響 の問題等 を中心 として、 国際放射線 防護委 員会
(ICRP)の勧告 をは じめ として多 くの研究成果 が発表 され てい る44)45)。また、わ が国
にtsいて も、 原 子 力 委 員 会 環 境 ・安 全 専 門 部 会 等 が報 告 書 を 出 して お り46)4(?この問 題
に関 しては充分 な研 究が なされ てい る。
以 上 、 放 射性 廃 棄 物 の陸 地 保 管tZcas・け る工 学 的 研 究 の現 状 と問 題 点 とに つ い て 図n-
1-1に 沿 って 簡 単 に述 べ た 。
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第3節 本編 の 目的 と意義
前節に澄いて、放射性 廃棄物 の陸地保管 に関す る工学的研究の現状 について簡 単に述
べたが、 この結果、特 に研究 を進 める必要がある課題 と しては、陸地保管 を 目的 とし
た放射性廃棄物 の固化法 に関 する研究、保管法 に関する研究、 目的 とす る陸地保管地
地域にむける放射性核種 の地下移動 に関する研 究な どが考え られ る。
この うち、保管法 に関す る問題 は、法律 で許容 され る限界、保管 され る廃棄物の形
態、保管地周辺 に澄け る放射性核種 の地 中詮 よび大 気中での挙動、保管地周辺の人 ロ
をは じめ とする環境形態 な どが定 まれ ば必然 的に決定 され るべ き もので、個 々の工学
的研究 として取 り扱 う問題 では左 くて、 もっと総 合 的 、 実践 的 な問題 である と考え
られ るので本編 では取 り上 げなか った。
そ こで本編では他 の2つ の課題 について研究を行 った、す なわ ち第2章 にか いては
我国の某 原子 力施設構 内におけ る放 射性核種 の地中移 動に関する調査研究 を行 った結
果 を述べ、第3章vak・いては陸地保 管を 目的 と した放射性 廃棄物の固化法の うちセ メ
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第1節 は しが き
放射性廃棄物 を陸地保管す るにあた って重要 な問題 の1つ は放射性核種 が管理地点
から事故等の原因 に より地 中に漏洩 した場合 に、 どの よ うな挙動 をとり、敷地 外に移
行 し、最終的 に人体 に どの ような影響 を一与え るかをあ らか じめ評価 して齢 くこ とであ
る。
原子力施設vak・ける放射性核種 の移動 に関す る調査 に関 しては、井上1)が日本原子
力東海研 究所 お よび大洗研究 所構 内で行 った ものが ある。 また井上teよび森 沢2)3)4)
は放射性 廃棄物 の地 中処分場 の立地選定 の立場 か ら人体 への影 響に致 るまでの試算を
行 ってい る。
ところで放射性核種 が地 中で どの よ うな挙動 をとるかについては多 くの研 究が なさ
れ第1編 第1章 で述 べた ように井 上の提案 した理論5)が実際の地 層 におけ る放射性 核






ρ:地 層 を構成す る土砂 の密度
Kd:放射性 核種 の分配係数
で表 されるKf値 を示 し、 あ らか じめ土砂 に吸着 しない トレーサーを用い 、 地 中での
水の挙動 を調べて 於けば、放射性核種 の挙動 は水 の挙動 の うち経過時 間だけをKf倍
する と容易 に求 まるこ とを示 した5)。
ところが、実際 に原子 力施設構 内な どで放射性核種 の挙動 を調査 しよ うとす ると、
(ll-2-1)式 で示 され たKf値 を求 めるために地層 の空 隙率 の測定 、放射性核種
の分配係数 を測定す るた め大量 の地下 水の採取 お よび ラジオ アイソ トー プ実験 用施設
の有無 な どの問題 また地 中におけ る水の挙動 の調査 など沢 山の問題 が生 じて くる。
た とえば、前述 した井上1)が行 った 日本 原子 力研 究所東海 研究 所お よび大洗 研究所
の場合は、分配係数 の測定 に関 しては東海研 究所のRI使 用施設 を利用す るこ とが で
き、 しか も両研 究所 とも海岸 に面 し、地 下水が移動す る帯水層は均質 な砂層の ため、
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表層の砂 を取 り除 き容 易に帯 水層 を構成す る土砂 を採取 で きた。 また浅層地 下水 も豊
富で、過去何 回かにわた って実 施 され た地質調査 ボー リング報告書 をみ ると地下水位
もわ り合い良 く調査 され てお りDarcyの法則 な どを用い て地下水の流速 診 よび流れ
の方 向などを推定 す るこ とがで きた。 また、井上お よび森沢が行 った放射性 廃棄物 の
地中処分の立地 選定の研究では2)3)4)、地下水流速、空隙率 な どについて標 準的 な値
を仮定 して研究 を進 め てい る。
しか し、現実 に原子 力施設 において敷地内の ある場所で放射性 廃棄物 を陸地保管 し
ょうとす る場合 は、種 々の制 約(例 えば主施設 の位置等)か ら保管場 所が決 ま って し
ま うこ とが多い。 この ような場合 には、現地澄 よびその近辺での施設を用いて分配係
数を測定す ることがで きない とか、地下水の動向がつかめ ない など、個 々の陸地保管
予定地 固有の問題が生 じて くる。そ こで個 々の陸地保管予定地について調査研究 を行
う必要が ある。
本章 では、我国の某原子 力施設 の陸地保管予定地 につい て実際に野外実験 を行 い地
下水の動向 を調査 し、 これ を もとに地 中での放射性核種の挙動 を推定 した。
この陸地保管予定地の地形 については次節 で詳 しく述べ るが、泥岩基盤の上 に段 丘
的に砂 ・粘土互層が堆積 して形 成されているため、 この予定地が存 る台地(通 称Aプ
ロ噸クと呼ぶ)に は、上流 か らの浅層地水 の流入が全 くな く、降雨のみが浅 層地下 水
の供給源 である。 そ こで本調査研究 では同心 円的 な観測井群 を設 け、 トレーサー とし
てNaBrを添加 した試水(以 下原水 と略記)を 中心点 か ら注 入 し、その後観 測井 より
採取 した地下水 中のBr濃 度 を測定 し、原水 の挙動 を観察 した。
一方、放射性核種 の分配係数 の測定 は現地 澄 よび某原子 力施設 内で行 うこ とが でき
なか ったので、 この ような場所 には現地 で採取 した土砂お よび地下水 を京都大学原子
炉実験所 まで持 ち帰 り測定 を行 うことに したが、1編 第3章 で得 られた結果 を応用 し
て、現地 では地下水 の総硬度 のみを測 定 して澄 き、これ を もとにCa2+のみ で作成 した
模擬地下水 を用い て分配係数 を測定す る方法 を提案 した。 またそ の結果得 られた測定
結果 を実際 の地下水 を用 いて得 られた結果 と比較 した。
最後 に野外実験の結果得 られ た地下 水の動 向 と、屋 内実験 で得 られた放射性核種 の
分配係数 等 とを も とに してAブ ・ックの ある地 点か ら放射性核種 が含まれた水が浸透 し




調査の対象 とした予定地の概略図 を図n-2-1に 示 した。 この予定地 は通称Aブ
ロック(以 後Aプ ロ"tクと呼ぶ)と 呼 ばれ、某原子 力施設全敷地 の うちの 皿時(方 位
を図ll-2-1の ように時計方位 で表示 する)側 の一部 である。
某原子力施設敷地は第三紀鮮新世末期 の泥岩層 を基盤 として、そ の上 に第 四紀洪積













図ll-2-1Aプ ロ"tク の 平 面 図
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りな り、 小 河 川 の侵 蝕teよ び海 の波 浪侵 蝕 に よ り4っ の ブ ロ ックに 区 分 され てい て、





図ll-2-2Aブ ロ ック のa-a'断 面 に 澄 げ る概 略 図
図ll-2-1に 示 され たAブ ロ ック をa-a'断 面 で断 面 図 を描 くと図ll-2-2の
よ うに な る。 この 図 はAブ ロ ック を形 成 す る砂 ・粘 土互 層 の様 子 を示 した模 式 図 で 、
実 際 の地 形 断 面 を縮 尺 した もの では ない ∩ 基 盤 の泥 岩 層 は 図ll-2-1の 測時 方 向 へ
2～3。傾 斜 して お り、この 上 に堆 積 した 砂 ・粘 土 互 層 もほ ぼ 同 じ傾斜 を持 って い る。
放 射 性 廃 棄 物 の 陸 地 保 管 地 点 よ り放 射 性 核 種 が地 中 に浸 入 した 場 合 に放 射性 核種 が
移 動 す るの は 主 と して図il-2-2の 表 土 の次 の地 層 で あ る。 図fi-2-2はAブ ロ
ックの 皿時 双時 断 面 で あ る が、 皿時VI時断 面 もほ ぼ同 じ形 を してい るた め、 第1砂 層
(表 土 の 次 の地 層 を今 後 この よ うに呼 ぶ)の 地 下 水 はAブ ・ ック以 外 か らは流 入 せ ず、
降 雨 の み に よ って供 給 さ れ る こ とに な る。 しか も第1砂 層 か ら流 出す る地 下 水 は直 接
海 へ 流 出 す るか 、一 度 沢 ま た は小 川 に流 出 し海 へ運 ば れ るか で、 他 の ブ ロ ック ま た は
敷 地 外 へ は流 入 しない。 ま た 、供 給 源 が 降 雨 だ け の た め か地 下 水深 は降 雨 に よ って大
き く変 動 し、 晴天 続 きの 時 と長 雨 の 時 と では最 大 約2mの 差 が み られ る。 なお以 上 の
よ うなAブ ロ ッ クの 地形 の 概 略 は 図ll-2-1のA-1～A-3の3地 点 での コァ ボ
ー リン グ、AI-1の 地 点 で の19本 の観 測 井 群 設 置 に先 立 つ ボ ー リン グ、AT-1,AT
-2の2地 点 で の トレ ン チ(斜 面 に沿 って表 土 を取 り除 き、 巾lm程 度 の溝 を切 り開
き砂 ・粘 土 の 互 層 を露 出 させ た もの)お よび他 ブ ロ ック で の ボ ー リング等 の調 査 な ど
を参 考 に して 得 た もの で あ る。
2-2土 質 試 験
図ll-2-1に 示 したAT-1,AT-2地 点 は 丁 度 丘陵 の 斜 面 に あた るの で 、 巾1m
-12z一
程度で表土 を取 り除 き、砂 ・粘土互層 を露出 させ るのを 目的 と して トレンチを掘削 し
た。 トレンチ内に露 出 した第1砂 層 内の粘土ま じり中砂は 肉眼 で均質 に見 えkか った
ので、両 トレンチ より代表 的 な試料 を数 ケ所ずつ採取 した。 これ らの試料 を用 いて透
水係数、仮比重、 真比重、空隙率、最大容水量 な どの測定 を行 った。 また、長雨の後
に地下水位が表土層ま で到達す るこ とが あるの で表土層か らも試料採取 を行 った。
a.透 水係数 の測定
図n-2-3の ような鉄製 円筒採土器 を作 成 し、 これを両 トレンチ第1砂 層 澄 よび













通 水 時 間
これ らの試 料 を図ll-2-4の よ う
tl・.,,,vトして 、定 水 頭 法 ・)によ り透 図ll-2-4透 水係 数 測 定 法
係 数 を求 め た。 表ll-2-1透 水 係 数 の 測 定結 果
測定 値 は表ll-2-1に 示 す とteりで あ るが 、
この値 は1試 料 に つ い て異 な る3と 論 りの通 水
時 間 に よ って測 定 して得 られ た 値 を平均 して求
め た もの で あ る。 表ll-2-1に よれ ば 各 試料
の透 水係 数 は10-3c皿/secから10-4cm/secの間
で変 化 して 澄 り、 調 査 の対 象 として い る第1砂
層(第2,第3砂 層 につ い て も併 せ て実 験 を行
ったが 同 じ よ うな結 果 が 得 られ た)で の透 水 係
数 は この程 度 の値 を示 す もの と考 え られ る。
試 料 名 透 水係 数cm/sec
AT-1


















b,仮 比 重 、真 比 重、 空 隙 率 の 測 定
直 径5cm,高 さ5cmの 円 筒採 土 器 を用 い て 、 両 トレン チの 第1砂 層 か よび表 土層 よ
り不撹乱試料 を採 取 した。 これ らの試
料を110℃で乾燥 させた後 、 重量 を測
定 して、みかけの比重すなわ ち仮比重
を計算 した。 つ ぎに これ らの乾 燥試料
の一部 について、 ピクノ メータを用い
て、試料の真比 重を求 めた。仮 比重、
真比重の値 か ら空隙率 を1-(仮 比重
/真比重)と して出 した。 この結果 を
表ll-2-2に 示 した。表 肛一2-2
をみ ると各試料 の真比 重、空隙率 はす
こしぱ らつ くが、簡便 のため平均値 を
求 め、以後 の種 々の解析 に診いて、第
1砂層の地下水 の流 れる部 分の空隙率
表n-2-2比 重、空隙率 の測定結果
















と して0.40,密度 と して は2.65g/mlの値 を使 用 す る こ とに した。
c.最 大容水量の測定
最 大容水量す なわち土砂 が毛管 力に よって保持 で きる水分 の最大量 を測定す るため、
直径5cm,高 さ10cmの ガ ラス 円筒 に 、
両 トレ ンチ第1砂 層 お よび表 土 層 よ り
採 取 した試 料砂 をつ め供 試 体 を作 成 し
た。 これ を、 水 を満 た した シ ャー レの
上 に置 き一昼 夜 放 置 した 後 、 中央 部 水
面 よ り5cm上 の土 を採 取 し、 試 料 の 重
量 を測定 し、 つ い でllO℃で乾 燥 させ 、
再 び 試料 の重 量 を測 定 し、 試 料 砂100
gが 保 有 した水 量 を測 定 し、最 大 容 水
量 を求 め た。 これ らの値 を表ll-2-
3に 示 した。 な 詮 これ らの試 料砂 の 自
然 状 態 での100gの 空 隙 量 もあ わ せ て























表ll-2-3vatsいて最 大容水量 が 自然状態の空隙量 を上 まわ るのは 、最大容水量
測定時の試料が撹乱試料 であ ったため、 この空隙量が 自然状態 での空隙量 を上 まわ り、
この空隙に も水 を保持 したため と考え られ る。いずれ に して もAブ ロック第1砂 層(
第2砂 層,第3砂 層につい ても同 じ結果 が得 られた)tsよび表土層 は大量の降 雨が あ
った場合 には、充分空隙量 まで水 を保持す るこ とが わか った。
2-3浸 入能 測定試験
Aブ ロックは小高い段丘 の上 に位置す るた め、 この調査研究 で問題 としてい る第1
砂層 の浅層地下水 に関 しては敷地外か らの地下水の流入が全 く考え られ ない こ とはす
でに述べた。 したが って雨水が地表か ら浸透 し、浅層地下水 を形成 している と考え ら
れ、また放射性廃棄物か らの放射性核種 の漏洩 を考 えた場合 に も、雨水 に より放射性
核種が溶 出 し、雨水 とともに地 中に浸入 してい く過程が考 え られ るので、 どの程度の
雨水 が地 中に浸入 してい くかを知 るため、浸入能の測定 を行 った。
a.測 定 装置
図n-2-1に 示 したAI-1～AI-4の4地 点 に測 定 装置 を設 け た 。 測 定 装置 の
概略 は図ll-2-5に 示 した。
ま ず、 表 土 を取 り除 き第1砂 層 の上 限 を露 出 させ 、 こ こ に直 径30cm,長さ40cmの塩
化 ビニル パ イ ブを15cm程度 打 ち込 ん で注 入 孔 と した。 注 入 孔 の 上 部 に、 水 位 を 一定 に
保 て る よ うな仕 組 み に な った調 節 バ ル ブ を取 りつけ た。 注 水 は2004ド ラム缶 に水 位
測定 用 ゲ ージ を取 りつ け 、 貯 水 槽 と した もの に水 道 水 を あ らか じめ貯 留 して 澄 き、 水
位調 節 バ ル ブ を通 して注 入 孔 に通 水 した。 注 入 孔 の水 位 は 調 節 バ ル ブの 作 用 に よ って
ほぼ 一 定 に保 つ こ とが で き、 注 入速 度 は貯 水 槽 の水 位 低 下 を ゲー ジ で読 み と り、 水 位
低下 の値 か ら注 入 孔 での 注 入 速 度 を算 出 して、 浸 入 能 を求 め た。
b.測 定結果
浸入能値は水の地中への浸入速度 を示 しているので、 当然浸入 され る地層 の含水率
診 よび透 水係 数が大 き く影響 を与 える もの と考 え られる。
そ こで一例 と して図ll-2-6に 示す ようにAI-2の地点 で行 った浸 入能測定結果




























注入開 始 時 がらの経過 時 間
26hr
図n-2-6浸 入能 の時 間 変 化(AI-2・S・46・1218)
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に保 たれ てい る状 態 で連続 的に注入 してい った時 の浸入能 の時間変化 を示 した もので
ある。 なお、この測 定 を行 う前、約50日間は全然降 雨がなか ったので、地層 はかな り
乾いた状 態に あ った と考 え られ る。図ll-2-6vak・い て始 め の20分間程度 に浸入
能が幾分増加 したのは、地層 が乾いてい た津め、いわ ゆる水が土 にな じむのに時 間が
すこ しかか った もの と思われ る。 この後 、連 続的 に注水 しているため、地層 の含水率
は しだいに飽和状 態に近 づ き、 これにつれて浸入能 は徐 々に低 下 してい き、つい には
注水開始 後、約20時間を経過 した あた りで浸入能 は一定値 を示 し、変化 しな くkる の
が観察で きた。 したが って この時 には地層 の含水率 もほぼ飽和 に達 し、定常状 態にあ
ると考え、 この時 の浸入能値 を この地点 の浸 入能値 として採用 す ることに した。
そ こで各測定地点 の浸 入能測定 にあた っては前述 した ような理 由で、1～2日 間連
続的 に注水 を行 いつつ、浸入能値 を測定 し、測定値 が一定値 になるのが観察 で きてか
ら改めて浸入能値 の測定 を行 った。
測定結果 を表 皿一2-4に 示 した。
表H-2-4の うちAI-1の地点 の浸
入能値が大 きく出たのは、 この浸入孔
を次項 で述べ る現場注 水試験の時の原
水の注入孔 として利用 したので、浸入
能を高 めて原 水 を早 く注入 しようとし
表ll-2-4浸 入 能 測 定 結 果





AI-4 S・46・12・18 19.0〃 2.3〃
たた め、 浸 入面 ま で の 水深 を 大 き く した た め で あ る。 い ず れ に して も表 且 一2-4に
む い て最 も少 ない もの で も0.8田m/min程度 の 浸 入能 が あ り、1時 間 で48m皿、1日 で
約1000mm程度 とな る。 した が って地 表 の傾 斜 の急 な斜 面 に 澄 い て は、 若 干 の表 面 流 が
考 え られ る が、 平 担 部 に お い て は初 期 雨量50皿m/hr程度 まで は表 面 流 出 は考 え られ な
い。 この地 方 は年 雨 量 も比 較 的 少 な く(50年平 均 で1500皿m)、 平 担 部 の降 雨 は、 ほ と
ん ど地 中 に浸 入 す る もの と考 え て さ しつ か え ない 。 こ の現 象 は 本 節2-1で 述 べ た よ
うに地 下 水位 が 晴 天続 きの 時 と長 雨 の時 とで は最 大 約2mの 差 が 見 られ る こ とか ら も
わ か る。 も ちろ ん地 下 水上 昇 の形 で土 壌 中 に保 有 され た 降 雨 は 、 蒸発 散 に よ って、 約
1200mm/年が大 気 中 に 還 元 され るの で、 実 際 に地 下 水 と して流 れ る量 は 降 雨 の20%以
下 で あ る。
2-4現 場注水試験
Aブ ロックの放 射性廃棄物保管予定地 か ら放射性核種 が地 中に浸入す る様 子 を想定
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する と、浸水事 故等 に より放射性 廃棄物 か ら放射性核種 が溶 出 し、 水中に移 行 し、 こ
の水とともに地 中に浸入 して行 くのが普通 であ ると考 え られ る。 しか もこの放射性 核
種を含んだ水の量は無限 にあるのでな く、有限 な量 が地 中に浸 入す ると考 え るのが普
通である。
そこで本項 では図H-2-1のAI-1地 点 よ り、有限 な量 の水が地 中に浸入 した場
合 にその水が どの ような挙動 を とるかを直接野外実験 を行 い調査 した。 水の トレーサ
としてNaBrを添加 した原 水をAI-1の 浸 入能測定 用注 入孔 か ら注 入 し、A一1の ま
わ りに同心 円状 に配置 した各観測井 か ら定期的 に水 を採取 し、 水中のNaBr濃度 を測
定 して、第1砂 層 中での注入原水 の挙動 を調 べた。
a.観 測 井 の配 置






















注 水試 験 用 観 測 井 配 置 図
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配置 は 図II-2-7に 示 す よ うに第1円 の半 径 が1m(a-1～a-8)、 第2円 が 半径
2m(a-9～a-12)、 第3円 が半 径5m(a-13～a-16)、 第4円 が半 径10m(
a-17～a-19)と な る よ うに した。 ま た 各観 測井 の 深度 は第1円 、第2円 が5m、
第3円 が7m、 第4円 が10mで あ り、 例 え ば、 図n-2-7のa-2,a-6を 結 ぶ
線 に影 け る断 面 図 は図ll-2-8の よ うに な った。
各 観 測井 は塩 化 ビ ニー ル パ イ プで 直径65mmで深 度1m以 上 か らは す ぺ て ス トレ ーナ















各観測井の水位 を5～10日 間間隔 で測定 した。測定方法は2本 の電線の先端に電極
を取 抄つけ、観 測井 内 を降下 させ、水面 に電極が到着 した時電気伝 導度 が大 きくなる
現象 を用いて テス ターに より電極が地下水層へ到達 したか否か を調べ、電極付電線の
長 さを測定 して地 下水位 を求めた。一例 としてa-2の 地下水位変化 を降雨量 とと も
に図 皿一2-9に 示 した。 図中、黒丸が地下水位 を示す点 で棒 グラフが降雨量 を示 し
てい る。降 雨量 は連 日測定 を行 ったが、地下水位は5～10日間間隔 で測定 したため図
中で各点 をむすんだ折線 は何 の意 味 も持 たず、実際の地下水位変化は もっと違 った様












図ll-2-9a-2vak・ け る地 下 水 位 変 化
1月間で約30m皿程度 しか降 雨が なか ったため地下水位 が低下 していた もの と考え られ
る。 この後原水600eと井 戸水80004を17日間 で注 入 した(連 続降 雨に相当する)ので
地下水位が31m程度 まで上昇 した もの と考 え られ、地 下水面 が表土層 にまで到達 した
のが見 うけ られ た。 また この後 の地下水位 も降雨が数 日間 み られない時 に測定 したが
30.4m程度 を示 し、注入 開始前 の28.9mまでは低 下 しなか った。結局図H-2-9か
らAブ ・ックの第1砂 層 の地下 水位 は降雨があれば急激 に増加 し、 その後 ゆ っくりと
地下水位が低下す るのが読 み とれた。 す なわ ち第1砂 層 は保 水率 が大 き く、透水係数
が小 さいこ とが顕著 にあ らわれてお り、 この現 象は本節2-2項 で行 った土質試験 の
結果 と傾向 が一致 す る。
c.試 験 方 法
AI-1を 用 い て図n-2-5で 示 した の と同様 の 方法 で注 水 を行 った。AI-1は 始
め 図ll-2-5に 示 す よ うに表 土 を取b去 って 注 入 装置 を設 置 した が、 地 下 水位 が上










… … 検 出 で き ず
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表fi-2-6 Aプ ロ ノ クBr濃 度 原 水 濃 度(47.6/89h30m)2.45×10"2M/e
く10-5……10-5M/4以下
～0… … 検 出 で き ず
lO'6M/2以上




















































































































































































































































































































































































































































































































































NaBrを2500ppm程度 の濃 度 で水 道 水6004に 溶 か し、 これ に 同時 に ウ ラニ ン色素
を一 応 の 目安 と して10ppm程 度 の 濃 度 で加 え た もの を原 水 と して作 成 し、AI-1よ り
注 入 した。AI-1注 入 孔 に澄 け る浸 入 面 か ら定 水面 ま で の距 離 は64.2cmであ った。
昭和47年6月8日9時30分 よ り原 水 の注 入 を開 始 し、こ れ が終 了 した 後 に 、&OOO
4程度 の水 道 水 を注 入 し、 原 水 が で きる だ け早 く浸 入す る よ うに した。 浸 入速 度 は定
水頭64.2cmで降 雨 な どの 影 響 で速 度 の変 化 は あ る が、 降 雨 の な い時 で5皿皿/min(500
e/日)程 度 で あ った。
注 入 開始 後 た だ ち に観 測 井a-1か らa-8ま で に おい て定 期 的 な採 水 を行 い、 採
取 水 に表 わ れ る ウラ ニ ンの 色 を基 準 に して、 採 水す る観 測 井 をa-9か らa-19ま で
に広 げ て い った。
なk・注 入 した原 水 の密 度 は1.002程度 で 、い わ ゆ る密 度 流 は 起 さ な い と考 え られ る。
ま た、原 水濃 度tsよ び採 取 水 の濃 度 はNaBrの うちBrを 用 い て測 定 した。Brは1価
の陰 イ オ ンで 、土 砂 に ほ とん ど吸着 せ ず 、2500ppm程度 の濃 度 で は大 半 が 原 水 の挙 動
を代 表 す る と考 え られ る。
d.試 験結 果
NaBr溶液 はNaCl溶 液 とそ の 化学 的 特 性 が 良 く似 て い る 。しか もBrは 地 下 水 中 に
はClの よ うに は含 ま れ てtaらず、5×10-6M/2程 度 の濃 度 ま で は、 他 の化 学 分 析 よ
bも 正確 に イ オ ン メー タで測 定 で き る7)。ま た 、 これ よ り濃 度 が低 い 場 合 には 蒸 発 濃
縮 した もの を原 子 炉 内 で放 射 化 す れ ば82Brと な り、 そ の放 射 能 濃 度 を分 離 測 定 で き
るわ け で あ るが、 蒸 発 濃 縮 に時 間 を要 した り、放 射 能 濃 度 測 定 器 の分 離 能 力,計 数 効
率 な どの 問題 か ら測 定 に 時 間 を要 した りす るの で この方 法 で は多 数 の試 料 を取 り扱 う
ことは で き ない。
そ こで本 試験 で はa-1か らa-19ま での観 測 井 か らの採 取 水 は イォ ン メ ー タで
Br濃 度 を測 定 し、 図ll-2-1に 示 したA-1～3の ボー リン グ孔 む よび周 囲 の小
川 、沢 な どの表 流 水 は放 射 化 分 析 法 で採 取 水 のBr濃 度 を測 定 す る こ とに した。
イ オ ン メ_タ で測 定 した 原 水 のBr濃 度 は2.45×10-2M/4で各 観 測 井vak・け る採 取
水 のBr濃 度 の代 表 的 な もの を表ll-2-5,表 肛 一2-6に 示 した。 なts原水注 入
後半 年 間 を経 過 して も、 観 測 井 以 外 の採 取 水 か らは 、放 射 化 分析 法 に よ って もBrは
検 出 で きな か ったo
表n-2_5,表ll-2-6中 で く10-5と表 示 してい るの は 、 注 入前 の地 下 水 に比
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べ る とか す か にBrが 検 出 され るが 、そ の
濃度 がio-5M/2以下 、10團6M/e以上 の
もの を示 す 。 この 観 測 井 群 の規 模(半 径
10mの円)で は 、10-5M/4以下 の濃 度 は、
原水 全体 の動 きを知 るの に影 響 を与 え な
い と考 え られ る の で 、 こ こで は簡 便 の た
め、厳 密 な濃 度 は測 定 しな か った。
表n-2-5,表H-2-6を わ か り
ゃす くす るた め 、 これ らの 値 をた て軸 に
対 数 目盛 でBr濃 度 、横 軸 に普 通 の 目盛 で
時 間 を と って 、観 測 井 に壽 け る濃 度 変 化
の一部 を図ll-2-10,図n-2-11,
図n-2-12に 示 した。
a-1か らa-8ま で の 第1円 に 、 い
























蛾 朝5餌8吃勉 偽励3η8勉 勉%
日 時
図ll-2-11a-9,a-10Vak一け るBr濃 度 変 化 図ll-2-12a-16Vcteけ るBr濃 度 変 化
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い わ ゆ る原 水 の 中心 附 近 の移 動 速 度 は測 定 で きな か った。 そ こ で大 ま か で は あ るが、
図 皿 一2-12のa-16を 用 い て 、移 動速 度 の概 算 を行 った 。図ll-2-12に お い て
a-16の 濃 度 曲線 の ピ ー クの位 置 は 明 らか で は ない が 、 一応6月 幻 日を ピー ク と し
て み る と、注 入 開始 日 よ りの経 過 日数 が19日 で 、そ の 間 の 水平 距 離 は 約5m、 したが
って移動 速 度 は5m/19日 ≠25c皿/日程 度 と見 積 れ る。 た だ し、 これ は 図ll-2-9
に も示 した よ うに、 地 層 は 充 分 に水 を保 持 し、 か つ 、 注 入 孔 か らは連 続 的 に井 戸 水 を
注 入 し、 で きる だけ 早 く原 水 が 浸 透 移 動 す る よ うに した結 果 求 め られ た 移動 速 度 で 、
実 際 の移 動 速 度 は これよりはるかに 小 さい もの と考 え られ る。た とえ ば 、本 章 第2節 の土
一4　　
質 試験 の結 果 を用 い て移 動 速 度 の計 算 を行 う。 地 層 の透 水 係 数 は10cm/secか ら10
cm/secであ る の で、 一 番 大 きな 値10"'3c皿/secを透 水 係 数 と して用 い 、 地 層 の傾 斜
は2。～3。で あ る の で、 これ も一 番 大 き な値3。 を動 水 勾 配 と して用 い る と、 空 隙 率 は
O.OOであ るの で 、 一 次 元 の 流 れ と近 似 してDarcyの 法 則6)を用 い る と約6.5cm/日と
計 算 で き る。 しか もこの 値 は透 水係 数 、動 水勾 配 を一 番 大 きな値 を用 い た の で、 実 際
の地 下 水 の移 動 速 度 は さ らに 小 さ な もの に な る と考 え られ る。
つ ぎに、 図 皿 一2-10～ 図H-2-12で は 原 水 全 体 の 挙動 を把 握 で きな い の で、
表 皿一2-5,表H-2-6teよ び 図 皿 一2-10～ 図n-2-12を 参 考 に して大 ま
か な水 平 方 向 の 等 濃 度 曲線 を描 い た。等 濃 度 曲線 の一 部 を図ll-2-13～ 図ll-2-
17に示 した。
図ll-2-13は 注 入 関 始 後7時 間半 の原 水 の状 態 を示 した もの で、等 濃 度 曲 線 に書
き込 ん だ数 字 はBr濃 度 をM/eで 示 した もの で あ る。注 入 開 始 後7時 間 半 で注 入 され
た原 水 は約160eで あ り、 図ll-2-13よ り、 原 水 の大 半 は半 径lmの 円内 に あ り、
地 下 水 との接 触 面 い わ ゆ る フ ロ ン トで の濃 度 勾配 が急 で あ るこ とが読 み とれ る。
図ll-2-14は 注 入 開 始後24時 間半 経 過 した もの で 、 この間 に注 入 さ れ た原 水 は
約5104で あ る。 この場 合 に は 、図H-2-13の 時 よ りもは っ き り と フ ・ ン トの濃 度
勾 配 が読 み とれ る。 そ こで濃 度 勾 配 が 一 番 ゆ るや か な図 中 の 矢 印 の 方 向 に つ い て濃 度
勾 配 を求 め て み る。 矢 印 と等濃 度 曲線 とが 交 わ る点 の 距 離 を注 入 孔 の外 側 か ら測 定 し
て図n-2-18にBr濃 度 と共 に プ ・ 一・ トした。 この 結 果 、Br濃 度 と距 離 の 関係 は
片対 数 紙 上 で 直線 と な り、 この 直 線 よ リ フ ロ ン トの 濃 度 勾 配 を示 す 実 験 式 と して
y=E・10"o・77x
(正1-2-2)



































図H-2-17等 濃度 曲 線(そ の5)
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で あ る。 な お・、(ll-2-2)に お・け
るxの 係数0.77は一 応 の 目安 で、地 層
の含 水 率 に よ って 変 化 す るが 、 か りに
(ll-2-2)式 で概 算 す る と、 原 水
の フ ロ ン トで の 濃 度 勾 配 は 水 平 距 離10
mに つ き、 濃 度 比 がIO-7'7も減 少 して
い る こ とが わ か るoし た が って第1砂
層 に注 入 した 原 水 は 地 下 水 中 には ほ と
ん ど分 散 せ ず 、 円 柱 状 で第1砂 層 内 に
存在 す る こ とが推 測 で きる。
図n-2-15～ 図ll-2-17は 注
入終 了 後 の原 水 の 挙 動 を示 して 澄 り、
注入 孔 よ り連 続 的 に注 入 した8000eの
永道 水 や、 降 雨 の 浸 入 と蒸 発 散 等 の影
響 に よ り、 原 水 濃 度 が 低 下 し、 か つ等












注 入口 までの距 離
図ll-2-18 注 入原水 の フロントでの濃
度 勾配(注 入開始 後1日)
か る。図II-2-17は原水注 入開始後15日を経過 した ものであるが、注入 された原 水
はK時 側 に等濃度 曲線が やや突 き出 した ように見 える ものの、全体 としては移動 した
様子 が見 られず、等濃度 曲線 か らは原水 が第1砂 層 を移動す る速度 を求め るこ とがで
きなか った。
第3節 分 配係数 値の測定
地 中の浸入 した原水 の挙動 がわかれば、原水 中に含 まれ る放射性核種 の挙動 は、原





で あb、(ll-2-1)式 中 のfは 空 隙 率,ρ は密 度 で す で に本 章 第2節 の実 験 でf
=0.40,ρ;2.65g/mlを得 た。
そ こで 本 節 にお い ては(ll-2-1)式 中 で残 さ れ た分 配 係 数Kdを 実 験 で求 め る
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ことに した。
放射性核種 としては、一般 に原子 力発電 所、核燃料再 処理 などの原 子力産業 か らの
放射性廃棄物 の性状 か らみて8)、人体への影響、 放射性 核種 自身の半減期等 か ら、 環
の
境安 全 上 危 険 度 の 高 い 放 射 性 核種 と して、60Co,90Srが 考 え られ る。 そ こで 実験 に
は60Coと 、90Srよbも 取 り扱 い が 容 易 な85Srと を用 い た 。
3-1模 擬地下水の作成
放射性核種の分配係数は地下水 中に主 として含まれ る陽 イオ ンす なわ ち、Ca2+,
Mg2+,Na+などに よって決定 され る。 したが って、放射 性核種 の分配係数 を求 めるの
は、現地 で採取 した地下水 と帯水層 を構成す る土砂 とを実験室 に持 ち帰 り実測 する方
法が確実 である。 しか し、一般 に原子 力施設敷地 と分配 係数 を測定 す ることが出来 る
実験室 は非常 に距離的 に離れ ているこ とが多い。 この場合 に、土砂 は少量(1回 の測
定で数g)で 良い ため簡単 に運べ るが、地下水は大量(1回 の測定 で数e)に 必要 で
あ り、容器 の破損 の恐れ、水質 の変化等 の問題 も加 わ って運搬 が非常に困難 である。
ところが、放射性核種 の地 中移動 の予測 とい う作業 には種 々の大 まか な要素(例 えば
原水 自体の挙動の把握等)が 含 まれてい るため、分配係数 だけ を厳密に測定 す る必要
はない と考 え られ る。そ こで現地 で地 下水 の総硬度 を測定 しておいて これを もとに実
験室 で模擬地下水 を作成 し分配係数 を測定す る方法 につい て検討 した。
60Co細よび85Srはともに2価 の放射性 陽イオンで あb
、第1編 第2章 の実 験結果 か
ら、 これ らの分配係数 を支配す るのはCa2+とMg2+とである。一方、 第1編 第3章 にむ
いて述 べた ように、Ca2+とMg2+とが共存 して60Coや85Srの分配 にお よぼす影響 を
論 じる時 にはMg2+濃度 をCa2+濃度 に換算 して、Ca2+のみ の影響 として取 り扱 うこと
がで きる14)。す なわち、
C.T-CCa+(KCa一 ㎏)-1・C㎏ (ll-2-3)
た だ し、CxT:液 相 中 のCa2+とMg2+とをCa2+のみ に置 き換 え た時 の イオ ン数
(meq/ml)
CCa:液 相 中 のCa2+の イオ ン数(meq/ml)
C㎏:液 相 中 のMg2+の イ 〃 数(m・q/ml)
K〔h一㎏:交 換 吸 着 体(第1砂 層 の砂)に 対 す るCa2+とMg2+との 間 の 平衡 定
数9)
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で示 され たCa2+濃度([eir(meq/m1)に対 応 す る60Coや85Srの 分 配 係 数 値 が 求 め る
値 であ る こ とが わ か る・ い ま(n-2-3)式 に示 さ れ た平 衡 定 数 に つ い て検 討 す る
と、Ca2+とMg2+と は と もに2価 の ア ル カ リ土 族 に属 す る 陽 イオ ン で、 そ の化 学 的 挙
動 は非 常 に 良 く似 てい るが 、 水 和 イオ ン半 径 がCa2+の方 が 小 さい(Mg2+,Ca2+の水和
イォ ン半 径 は そ れ ぞ れ4.28且,3.64且10)であ る)た め、Ca2+の方 が 少 し良 く吸 着 し、






であb、qαa,q㎏ はCa2+,Mg2+の交 換 吸着 体 へ の 吸着 数(meq/9)で あ る。 ま た こ
の値 は第1編 第3章 に お い て 、 グ リーンサン ド、KUR砂(京 都 大 学 原 子 炉 実 験 所 構 内
地下 帯 水層 で採 取 した砂)に つ い て 実 測 した が最 大 値 を示 した グ リー ンサ ン ドの場 合
で も2.o程度(第1帯 水砂 層 で採 取 した砂 に つ い て実 測 した結 果 は1.5で あ った)で
ある。 した が って総 硬 度(Ca2+とMg2+の 全 イ オ ン数)をCT(meq/m1)と す る と
C・T-C・ ・+(KCa_㎏)一'・CtgくC・ ・+C㎏ 一C・ (ll-2-5)
とな り、 総 硬 度 の値 の方 が 、Ca2+のみ・に換 算 した値 よ り も大 きい 。ま た一 般 にC(hと
C㎏ との値 は 同 じ程 度 で あ り、Kda一㎏ を大 き く見込 ん で2.0と して もCCa=C㎏ とす
る と、
・・T-…+音 ・・ 一 号 ・・ 一 甚 ・・ (ll-2-6)
とな る。
放 射 性 核 種 の 分 配 係 数 は液 相 中 に存 在 す る非 放 射 性 陽 イ オ ンの数 が 大 き くな れ ば な
るほ ど小 さ くな る11)12)。した が って、 現 地 で容 易 に測 定 で き る総 硬 度 を測 定 して お
い て、総 硬 度 をそ っ く りCa2+で供 給 した模 擬 水 を作 成 し、60Coや85Srの 分配 係 数
を測 定 す る と、(ll-2-5)式 に よ り明 らか に、 実 際 の 分 配 係数 よ り も小 さ な値 を
得 る こ とに な る。 しか し、放 射 性 核 種 の 分 配 係 数 を小 さ く見積 も る とい うこ とは、 そ
れ だ け放 射 性 核 種 が土 砂 に 分 配 せ ず 早 く地 中 を移 動 す る と予測 す る こ とに な り、 放 射
性核 種 の 地 中移 動 に関 す る調 査 とい う立 場 か らみ れ ば 安 全 側 で あ る。 ま た(n-2-
6)式 か ら も明 らか な よ うに、(H-2-4)式 の よ うな濃 度 換算 を行 わ ず に総 硬 度
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ヨキ
がす ぺ てCaで あ る と大 き く見 込 み過 ぎて も、 平 衡 定数 を大 き く見 込 ん で2.0と し て
も、 たか だ か3割 程 度 大 き く見込 み 過 ぎる程度 で あ る。 したが って、 現 地 で総 硬 度 だ
け を測 定 して、 実 験 室 で総 硬 度 をす べ てCa2+で置 き換 え た模 擬 地 下 水 を 作 成 して、
60Coや85Srの分 配係 数 を測 定 す る の は
、 放 射性 核 種 の地 中移 動 を予 測 す る立 場 か ら
み る と有 力 な方 法 で あ る こ とが わか っ た。
した が っ て本 調 査 研 究 に お い て もこ の方 法 で模 擬 地 下 水 を昨 成 す る こ とに した。
Aプ ロ"1クA-1ボ ー リング孔 よ り地 下 水 を採 取 し、Aブ ロ ック近 くの某 原 子 力 施
設 の化 学 実 験 室vak・い て、 採 取 した地 下 水 の一 部 を用 い てEDTA法 で総 硬 度 の測 定
を行 った13)。こ の結 果 、地 下 水 の総 硬 度 と して60ppm(CaCO3と して)を 得 た。
そ こで筆 者 の 所属 す る京都 大 学原 子 炉実 験 所 のRI使 用 施 設 に おい て以 下 の 実験 を
行 った。
現地 の地 下 水 の総 硬 度60ppmを 当 量単 位 に換 算 す る と、60ppm÷(50ppm.tmeq/e)
=1.2rneq/4=1.2×10-3meq/'■1とな るo一 方 、Ca2+につ い て み る と1×1()-3rneq/
ml;20ppmで あ る の で、 総 硬 度 をす べ てCa2+で供 給 す るた め に は、2皇pp皿(Ca2+と
して)のCa2+溶 液 を作 成 す る必 要 が あ る。 硝 酸 カル シ ウム を純 水 に溶 か して24ppm
(Ca2+として)硝 酸 カル シ ウ ム溶 液 を作 成 して模 擬 地 下 水 を作 成 し、 次項3-2の 実
験 を行 った。
3-2分 配 係 数 の 測 定k・よび 結果
図n-2-1に 示 したAT-1,AT-2の トレ ンチ 第1砂 層kよ び表 土 層 よ り採 取 し
た試 料 土 お よび模 擬 地 下 水 を用 い て分 配 係数 の 測定 を行 った。
第1編 第2章2-2-2で 述 ぺ たの と同様 の方法 で、 試 料 土 の カル シ ウ ム化 を行 っ
たo
模擬 地 下 水 に60Coteよび85Srを そ れ ぞ れ10-2μCi/m1程度 の 濃 度 に な る よ うに 、
別 々 に添 加 して2種 の原 水 を作 成 した。 な お 、使 用 した60Coお よび85Srの 化 学 特 性
は 第1編 第2章 表1-2-1に 示 した とむ りで あ る。
カル シ ウム化 した試 料3gつ つ と2種 の原 水150mlつ つ とを24時 間 ビー カー 内 で
接 触 させ た。 こ の時 の実 験 方法 は 第1編 第2章2-2-3で 述 べ た の と同 じ方法 で あ
る0
24時間 経 過 後 に 上澄 液 を ろ紙(東 洋 ろ紙 瓶4)を 用 い て、 ろ過 し、 ろ液 の放 射 能 濃
度 とCa2+濃度 とを 測定 した 。 放 射 能 濃 度 はNalシ ンチ レー シ ョン カ ウ ン タを用 い て
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測 定 し、Ca2+灘 はEDTA法13)で 測 定 した。 塒 間経 過 後 の ろ紙 と原 水 との間 の
Ca2+濃度 の変 化 は み られ な か った。 原 水 と ろ紙 との 間 の放 射 能 濃 度 の変 化 よ り、試 料
に分 配 さ れ た60Coま た は85Srの 分 配 量qA(μCi/mg)を 求 め、 ろ液 中 の60Coま た
は85Srの放 射 能 濃 度CA(μCi/m1)よ り(ll-2-1)式 中 の分 配 係 数Kd(m1/9)
Kd=qA/CA (H-2-7)
として求めた。
得 られた分配係数値 を表 皿一2-7に 示 した。表n-2-7に は試料 の密度、 イオ
ン交換容量(第1編 第2章3-2-1に 示 した酢酸 アンモ ニウム法 に より測定 した)
診 よ一び現地の地下水(本 実験 では総硬度 に よる簡便法 が どの程度、現地 で採取 した地
下水 を用い る方法 と一致す るか をみ るため、現地 で採取 した地 下水 を京都大学原子 炉
実験所 まで輸送 した。地下水水質 の分析結果 を表n-2-8に 示す)を 用 いて実測 し
た分配係数値 とを併せ て示 した。
表H-2-76eCoieよ び85Srの 分 配係 数 値 の測 定 結 果
試 料 名 密 度
9/ml






































表ll-2-7に よれば、模擬 地下水 を用い て測定 した60Coおよび85Srの分配係数
値は放射性核種 ごとに同 じ値 を示 したの で、各 々の最小値 か ら60Coの分配係 数値 を
150ml/9、85Srの分配係数 値 を30m1/9とす るこ とに した。 また、 これ らの分配
係数値 を実際 に現地 で採取 した地 下水 を使用 して測定 した分配係 数値 と比較す る と、
いずれ の場合 も前者 の方 が1割 程 度小 さ くて、前述 した ように模擬地下水 を使用す る
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本方法は、有効 であ ることがわか った。
表ll-2-8某 原子 力施設内 の地下水の分析結果
酸 消 費 量 pH6.3 有 機 リ ン 0.00ppm
濁 り 9 銅 0.1ppm
硬 度 60ppm カ リ ウ ム 3.2ppm
蒸 発 残 留 物 130ppm ナ ト リ ウ ム 30.4ppm
塩 素 イ オ ン 62ppm カ ル シ ウ ム 10.8ppm
ア ンモ ニ ア性 窒 素 0.13ppm マ グ ネ シ ウ ム 8.Oppm
亜 硝 酸 性 窒 素 0.00ppm 鉛 0.Oppm
硝 酸 性 窒 素 2.10ppm 亜 鉛 0.03ppm
ヒ 素 0,00ppm 鉄 0.1ppm
水 銀 0.00ppm ク ロ ム 0.Oppm
マ ン ガ ン 0.01ppm
第4節 放射性核種の地中における挙動の推定
4-1注 入原 水 の移 動 速 度 を も とに した60Coお よび90Srの 挙 動 の推 定
本 章第2節 の 野外 実 験 の 結 果 、 図ll-2-12よ り注 入原 水 の移 動 速 度 の 概 算 値 と し
て25c皿/日を 得 たo
一 方 、 本 章 第3節 の分 配 係 数 の測 定 の結 果 、60Coの 分 配係 数 値 と して150ml/g、
90S
rの 分配 係 数 値 と して30ml/gを 得 た の で、(ll-2-1)式 を用 い て60Cok'よ
び90Srの 遅 れ 係 数Kf5)の 計 算 を行 う。 た だ し、本 章2節 の野 外 実 験 の 結果 に も とづ
き、 式 中 の空 隙 率fをO.CO,第1砂 層 を構 成 す る砂 の密 度 ρを2.65g/mlと した。
計算 の結 果 、60CoのKf値 と して600,90SrのKf値 と して120を得 た。
以上 の結 果 、60Coは 第1砂 層 中 を25÷600幸0.042c皿/日,90Srは25÷120幸0.21cm/
日で移 動 す る と計 算 で き る。60Co,90Srはそ れ ぞ れ 半 減期5.2年 、28年 で 自己崩 壊
す るの で 、 第1砂 層 を移 動 中 に地 下 水 に よ って希 釈 され な くて もそ の 濃 度 は 減 少 す る。
そ こ で移 動 中 には 地 下 水 で希 釈 さ れ な い もの と して、 移 動 前 の原 水 中 濃 度 をCo,距 離
xm移 動 後 の濃 度 をCと して、C/Coの 計 算 を行 う。計 算 結 果 は 表ll-2-9に 示 し
たo
図H-2-1に よれ ばAI-1地 点 よ りAブ ロ ック境 界 ま での最 短距 離 は 皿時 方 向 の
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約250mで あ る の で、 表
ll-2-9に よ って、AI
-1地 点 よ りAブ ロ ック
最短 境 界 に到 る に要 す る
時 間 お よび到 達 時 の濃 度
比C/Coを 計 算 す る と、
60











90Sr 28年 120 1,30x
一〇。014x10
Coの場 合 は1C30年要 し、C/Co雫IO'94,90Srの場 合 は325年要 し、C/Co幸10-3・5
とな る。
60Coの場 合 は移 動 に 多 くの年 数 を要 し
、か つ90Srに 比 して半 減期 が 短 か い た めA
ブ ・ ック境 界 到達 時 に は94桁 もの減 衰 が 予測 さ れ、90Srに 比 べ て非 常 に安 全 で あ る
と考 え られ る。
90Srの 場 合 は 、 わ ず か に3桁 程 度 の減 衰 しか み られ ない が 、 これ は 、原 水移 動 速
度 を本章 第2節 で 述 べ た よ うに過 大 に 見積 も った た め で、 実 際 に第1砂 層 を移 動 す る
時 には も っと大 き な減 衰 が 見込 め る(表ll-2-9の 結 果 か ら も明 らか な よ うに原 水
移動 速度 が仮 りに1/2で あれ ば 、減 衰 の桁 数 は2倍 に な る)。 した が っ て90Srの挙 動
を推定 す るに あ た って は 次項 で 述 べ る量 的 な挙 動 の推 定 を併 せ て考 慮 しなけ れ ば な ら
ないo
4-2等 濃 度 曲 線 を もと に した90Srの 量 的 な挙 動 の推 定
放 射 性 核 種 を含 ん だ 水 が 第1砂 層 に 浸 入 した場 合 の放 射 性 核 種 の挙 動 は 、 あ らか じ
め吸着 しな い トレ ーサ を 添 加 した 水 を注 入 し、 そ の挙 動 を知 れ ば 、 本 章 第3節 で 述 べ
た よ うに井 上 の理 論5)に よ りKf値 を 用 い て トレ ーサ を添 加 した水 の挙 動 の うち時 間
だけ をKf倍 して や れ ば 推 定 で き る。これ を図 示 す る と図ll-2-19の よ うに な る。
図ll-2-19は あ る地 点 よ り、 トレ ー サ を添 加 した 水 を注 入 して、 これ を あ る観 測 点
で観 測 した場 合 の トレ ーサ の 流 出 曲線 を示 した もの で、 横 軸 が所 要 時 間 、 た て軸 が 流
出濃 度 比 で あ る。 した が って この観 測 点vak・け る放 射 性 核 種 の流 出 曲線 は、 図ll-2
-19に 示 す よ うに トレ ーサ濃 度 比Yl,y2に対応 す る時 間Xl,x2を そ れぞ れKf・Xl,
Kf・x2とひ き伸 した もの が、 放 射 性 核 種 の 流 出曲 線 とな るoこ こで 図ll-2-19の
斜 線 部 分 の面 積 に つ い て注 目 して み る。 この 観 測 点 にお け る地 下 水流 速 は時 間 に よ っ
て変 化 しな い とす る と、 斜 線 部 分 の面 積 は 、 トレ ー サの 流 出量 を 示 すり した が って ト











Kf・)C2所 要 時 間
図ll-2-19Kf値 の 意 味
図ll-2-19の よ うな流 出 曲線 を得 る た め に は、 放 射 性核 種 を 含 ん だ水 は、トレー サ
を含 ん だ水 のKf倍 の量 をKf倍 の時 間 を か け て 同 じ注 入 速 度 で注 入 しなけ れ ば ならな
いo
以 上 の結 果 を 応用 す る と、 あ る投 入 点 よ リ トレー サ を添 加 した水 を一定 速 度 でX投
入 して、 時 間 がT経 過 した 時 、 あ る濃 度 比 の等 濃 度 曲線 が求 め られ た とす る と、 放 射
性核 種 を含 ん だ 水 をKf・Xも 投 入 して も、時 間Kf・T後 に や っ と同 じ等濃 度 曲線 に な
る こ とが わ か る。
この 方法 を用 い て 図H-2-17に つ い て考 察 す る。図n-2-17は 注 入 開始 後15
　
日経 過 した時 の 原 水 の 挙 動 を示 す 等 濃 度 曲 線 で あ るが、 核 種 と してSrを 考 え る と、
90S
rのKf値 は表ll-2-9に 示 す よ うに120で 、注 入量 は6004×IM‡70㎡,注 入 開
始 後 の 日数 は15日 ×120幸5年と計 算 で きる。 した が って換 言 す れ ば、AI-1か ら90Sr
　　
が 混 入 した70㎡ もの 水 が 地 中 に浸 入 して い って も、 浸 入 開 始 後5年 を経 て 、Srの
崩壊 を無 視 して 、放 射 能 濃 度 比C/Co=10-6M/e/2.45×10冒2M/4i4×10-5に減
少 した部 分 さえ も半 径10mの 円 の 中(図ll-2-7の 第4円)に あ り、 これ よ り濃 度
の 高 い 部 分(注 入 され た90Srの 大 部 分)は す べ て、こ の等 濃 度 曲線 の 内側 に あ るこ と
が わ か った 。
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第5節 結 論
本 章 で は、 我 国 の 某 原 子 力施 設 の陸 地 保 管 予 定 地Aブ ロ ックに っ い て実 際 に野 外 実
験 を行 い 、 第1砂 層 に浸 入 した水 の挙 動 を調 査 し、 これ を もと に第1砂 層 での放 射 性
核種 の挙 動 を推 定 した 。
Aブ ロ ック は 泥岩 基 盤 の 上 に段 丘的 に 砂 ・粘 土互 層 が堆 積 して形 成 され て 診 り、 周
囲 を小 河川 お よび海 で 取 り囲 ま れ て お り、 降 雨 の み が浅 層 地 下 水 の 供 給 源 で あ る と考
え られ た 。 そ こ で図ll-2-1のAI-1を 中 心 として観 測 井 群 を設 け、AI-1よ り ト
レー サ と してNaBrを 添 加 した原 水 を第1砂 層 に浸 入 させ 、 そ の挙 動 を観 測 井 群 か ら
の採 水 に よ って観 察 した。 こ の結 果 、a-16観 測井 を 用 い原 水 の移 動 速 度 と して約
ゐc皿/日を概 算 した(こ の 値 は非 常 に大 き く見 積 った もの で 、地 層 の傾 斜 を3。,透 水
係数 を10-3cm/secと大 き く仮 定 し、一 次 元 の流 れ と近 似 して も約6.5c皿/日と しか な
らない)。 ま た、 図ll-2-13～fi-2-17で 示 した よ うに等濃 度 曲線 を描 い て、
注 入 した原 水 の平 面 的(二 次 元 的)な 挙 動 を 把握 した。
一 方、 放 射性 核 種 の地 中 で の 移 動速 度 の 遅 れ を示 すKf値5)の 重 要 因 子 で あ る分配
係 数 の測 定 に あ たっては 、第1編 第3章 で得 られ た結 果 を応 用 して、 現 地 では 地 下 水 の
総 硬 度 の み を測 定 してお き、これ を も とにCa2+のみ で作 成 した模 擬 地 下 水 を用 い て 分
配 係 数 を測 定 す る方 法 を提 案 した。60COk'よび85Srに つ い て この方 法 で分 配 係 数 を
測 定 し、 実 際 の地 下 水 を用 い て得 られ た分 配 係数 値 と比 較 した結 果 、 実 用 可 能 な程 度
一致 す る こ とが 確 か め られ、 運 搬 に不 便 な地 下 水 を用 い な くて も模 擬 地 下 水 で代 用 で
きる こ とを知 った。 ま た この結 果Aブ ・ ック にお い ては60Coの分 配 係 数 値 と して150
ml/g,85Sr(90Srにつ い て も同 じ)の 分配 係 数 値 と して30ml/gを 用 い る こ とに
したo
最 後 に野 外 実 験 の結 果 得 られ た 浸 入 原 水 の調 査 結 果 を も とに、 放 射 性 核 種 の 第1砂
層 中 での 挙動 を 推 定 した。 ま ず 、a-16観 測 井 よ り得 た約25cm/日を も とに60Cois
よび90Srが 第1砂 層 を 移 動 す る速度 を求 め て 、 原 水注 入点AI-1よ りAブ ロ ック最
短 境 界 まで の 距 離250mを60Cok'よび90Srが 移 動 した 時 の 自然崩 壊 に よる濃 度 減 少
を計 算 した。 この結 果 、60Coは250皿移 動 す れ ば 注 入 時 点 よ りも濃 度 が94桁 も減 少 し、
90S
rは 約3桁 しか 減 少 しない こ とを知 った。 つ ぎに、 原 水 の 等濃 度 曲線 を も とに、
90S
rが 混 入 した 水 がAI-1地 点 よ り第1砂 層 に浸 入 した場 合 の90Srの挙動 を量 的 に
把 握 した 結果 、90Srが 混 入 した70㎡ もの水 が第1砂 層 に浸 入 して も・ 浸 入 開 始 後5
年 を経 て も、 浸 入 した90Srの 大 部 分 は半 径10mの 円 の 中 に あ る こ とを知 った ・ なお ・
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この結果 を工学的見地 か ら検討す れば、 かbに90Srが第1砂 層に混入 して も、 半径
数 皿の円周 を地 中壁 の よ うなもので囲い、 上部か ら降雨 が浸入 しない よ うに覆 いの よ
　　
うな もの を設 け て や れ ば・Srの 移 動 を防 ぐこ とが で きる し、90Srが混 入 した水 の
量 が少 な い場 合 に は、 第1砂 層 の わ ず か の 砂 を取 り除 くこ とに よって 浸 入 した90Sr
を回収 で きる こ とが わ か る。
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第1節 は しが き
原子力利用施設か らは大量 の放射性廃棄物 が生 じるが、 これ らの廃棄物 の処分法 と
して陸 地保管 を取 り上げ、陸 地保管 を 目的 とした放射性廃棄物 の固化法 について研究
を行 った。
放射性廃棄物 を陸地保管す るにあた っては、 固化処理 を行 う方法 と、固化 せず容器
に入れそ のまま保管 する方法が考 え られ るが、後者は最終 処分の方法 す なわち海洋処
分か陸地処分 か とい うこ とが未定 の段 階でい わゆる中間処理のまま一時的 に保管 して
いる もので、一般 には前者 の ように、廃棄物の飛散防止等安全確保 のため固化処理 を
行 うこ とが必要 である。
放射性 廃棄物の 固化 の方法 としては、 セ メン ト固化、 アス ファル ト固化、 ガ ラス固
化、 プ ラスチ ック固化等、種 々考え られ るが本研 究 では安価 で、 かつ取 り扱いが最 も
簡単 と考 え られ るセ メン ト固化 を取 り上げたD。
固化処 理 を行 った固化体 に対 しては、固化体の有する圧縮強度 を主 とした物理的特
性に関す る研究 と、固化体か らの放射性核種 の浸出を主 とした化学的特性に関す る研
究 とが盛 んに行 われて きた。 前者につい ては セメン トの種類 や、固化 を行 うときの水、
セメン ト、 固化対 象物 の配合 重量化 を変化 させ、で き上 った固化体の圧縮強度を調 ぺ
る実験が行 われて きた2)3)4)5)。また、後者 については137Cs,60Coなどに関する
浸 出実験6)7)、高圧 下に於ける浸 出実験8)9)などを中心 に研究が進 め られて きた
10)11)
0
ところで、一般 にセ メン ト固化体 を作成す る場合、 この中へ入れ る固化対 象物(放
射性廃棄 物)の 量 を少 な くす れば当然、固化体 の圧縮強度は増 し、固化体 か らの放射
性核種の浸 出率は低下す る10)が、で き上 がった固化体の中 で占め る固化対象物 の割 り
合い(容 積 比)は 小 さ くなるの も当然 である。い ま最終 処分法 と して陸地保 管 と海洋
処 分を考 えた場 合、両者の決定的 な相違は、後者が海洋 の大 きさか ら考 えて、 固化体
の中で固化対 象物が 占め る割 り合いはほ とん ど考慮せず、海 中での水圧で固化体 が破
損 しない よ うにで きるだけ圧縮強度 を増 し、固化体か らの放射性核種 の溶 出率 を低下
させ る方法 を考 えれば良いの に比べ て、前者の場 合 にはわが国の よ うに国土の狭 い国
では固化体 中で 占める固化対 象物 の割 り合 い をできるだげ大 き くし、かつあ る程度要
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求 され る圧縮強度、放射性核種 の浸出率 を満 足す るよ うな固化体 を必要 とす る点で あ
るo
ところが・前述 した ように従 来の研究は、 セメン ト固化体 の圧縮強度、固化体か ら
の放射性核 種の浸出 とい った問 題 に集 中 して齢 り、 この ような容積的 な問題に対す る
考慮 がほ とん どされてい ない1)。
そ こで本研究 では、陸地保管 を 目的 とした セ メン ト固化 の評価法 として容積的評価
法を提案 した。本 評価 法は固化対象物が セメン ト固化体 に処理 された時 に固化体中で
占め る割 り合い(容 積比)の 逆数 として容積係数VFを 考え、 固化対象物 、 セメン
ト、水の配 合重量 比変化 に対応す る固化体の圧縮強度、固化体 か らの放射性核 種の浸
出率 などを同時 に図示 し、容積係数VF、 圧縮強度、放射性核種 の浸 出率 を同時 に満
足す る配合 比 を見 つけ る方法 である。 ところで、容積係数VFが 減少すれば、 固化体
か らの放射 性核種 の浸 出率 は当然増加す るが、固化体 を陸地保管 する場合 には、普通
雨水や地下水 に よる浸水 を防 ぐ方法 を講 じるはず である し、 また固化対象物に放射 性
核種が吸着 され ている場合(イ オ ン交換体 な どの場合)に は浸出率 は非常 に小 さい し
10)、 その上仮 りに固化体 か ら放射性核種が浸 出 し、 地 中に浸入 して も、 本編第2章
な どで説 明 した ように、放射性核種 は地 中を きわめてゆ っくりと移動 し、保管地外 へ
到達す るころには、拡散希釈、 自己崩壊等 で きわめて低濃度 になり人体 への影響は き
わめて少 ない もの と考 え られる12)。したが ってセ メン トの固化体を陸地保管す る場
合 には、固化体 か らの放射性核種 の浸 出の問題 よりも、地震や積載荷重 に よる崩壊 時
の飛散防止 の面 か ら、圧縮 強度 の問題 を取 り上 げる方が重要 である と考 え られ る。
そ こで本章 では簡便 のため容積係数VFと 固化体 の圧縮強度の みを取b上 げ るこ と
に し、容積的評価法 につい ての説明 を行 った。
つ ぎに、実際 に固化対 象物 と して有機,無 機 イオ ン交換体 な どを用いて セメン ト固
化試験 を行 い、得 られた試験結果 が容積的評価法 で評価 できるか ど うかについて検討
した。
第2節 容積的評価法
2-1容 積 係 数VF
一 般 に セ メ ン ト固化 体 の 試験 を 行 うと きには 、 固 化 され よ うとす る材 料(以 後 骨材
と書 く)、exび セ 、.ト と水 との 重 量 比 で デ ー ・を処 理 して い る ものが 多い2)3)13).
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なぜ な ら骨材・ セ メン トは各 々粒度,空 隙率 な どが異 なるため、容積の増加がた し算
で表 わせ ないので、重量比 を使用す る方 が便利 である し、水 とセ メン トの重量比は セ
メン トミルクの練 りまぜ やす さの指針 とな った りして、現場の取 り扱 いの うえで役立
つか らであるく
しか し前述の ように、放射性廃棄物 のセ メン ト固化の問題を取 り扱 う場合 には、容
積的 な取b扱 いが必要に な って くる。そ こで つ ぎに示す容積係数VFを 考 える。
VF=r
セ メン ト固 化体 の容積
骨材(固化 され る廃棄物)のみかけの容 積
(ll-3-1)
VFを 厳密 に 測 定 す るた め には 、 メ ス シ リンダ の よ うな もの に、 あ る重 量 配 合 比 で
骨材 とセ メン トと水 と を混 入 し、容 積 増 加 を 測定 し なけ れ ば な らない 。 しか し、 セ メ
ン ト固化 を実 際 に 行 う場合 に は 、 そ れ ほ ど厳 密 な配 合 を行 わ な い た め、 つ ぎに述 べ る
簡 便 法 でVFを 求 め るの が 実 用 的 で あ る。
セ メン ト固 化体 の容 積 をV、 骨 材(固 化 さ れ る 廃棄 物)が セ メン ト固 化体 中 で 占め
る重 量 比 を α、 セ メ ン ト固化 体 の み か け の 比 重 ρ、 骨 材 の みか けの 比 重 を β とす る と、
(ll-3-1)式 は次 の よ うに 書 け る。
VF=
V β
ρ ・Vα/β α ρ
(H-3-2)
(ll-3-1)式 の α,β,ρ は 固化 試 験 の際 に容 易 に測 定 で きるの で、骨 材 、セ メ
ン ト、 水 の各 配 合 比 で作 成 した セ メ ン ト固 化 体 の 容 積係 数 は容 易 に求 め る こ とが で き、
最 低 必 要 強 度 を設 定 す れ ば、 こ の強 度 を満 たす 固 化 体 の うち容 積 係 数 の小 さ い ものが 、
望 ま しい 配 合 比 の セ メ ン ト固 化 体 といえ る。
2-2容 積的評価法
セ メン ト固化体の強度試験 の結果 は普通、縦軸 に圧縮強度 を とり、横軸 に骨材 セメ
ン ト比を とり、 各水 セメン ト比別に圧縮強度 と骨材 セ メン ト比の関係 と して表 わ して
い る。 しか し、 この方法 では、 容積 係数 を同時 に表わ し、評価 す ることがで きない。
ロ
そ こ で、 図ll-3-1の よ うに ガ ラス、 合 金 等 の組 成 を表 示 す る と きに よ く用 い ら
れ て い る水 、 セ メ ン ト、 骨材 を三 成 分 とす る三 角 座標 を使 用 す る。























































を と り、 三 角 座 標 内 の 任 意 点 の 骨 材、 セ メン ト、 水 の 重量%の 合 計 が100に な る よ う
に定 め る。 読 み と り方 は 図n-3-1に 矢 印 で示 した よ うに右 横 、 右 上 が りとす る。
そ こ で まず 、 セ メ ン ト固化 体 の 強 度試 験結 果 を 三角 座標 に表 示 す る と、 各 点 に対 応 す
る圧 縮 強 度 が 図 ロー3-1のXl～Xnの よ うに 記 入 さ れ る。こ れ らのx直 ～Xnを 基
に して圧 縮 強 度 が 等 しい点 をむ す ん で 、 い わ ゆ る等 高線(等 強 度 曲線)を 描 くと図ll
-3-1の よ うに実 線 で示 した 曲線 が 描 け るは ず で あ る。 一般 に骨 材%が 小 さ く、 セ
メン ト%が 大 き くな るほ ど強 度 が大 き くな る(水%が あま り少 な くな る と固 化 しな く



















くな る.ので 、a1～anの 等 強 度 曲線 は左 に あ る ものほ ど大 きな 強度 を示 す 線 で あ ると
いえ る。 した が って 最 低 必 要 強 度 をa2㎏/c㎡ とす る と、この 条件 を満 たす 範 囲 は図ll
-3-1の 斜 線 部 分 で あ る。
同 様 に して 容積 係 数 に つ い て も図n-3-2に 示 す よ うに 、各 点 に対 応 す るVFが
y且～ynの よ うに記 入 で き る。 これ らのyl～ynの 値 を もとに して等VF曲 線 を描 く
と、 図n-3-2に 示 す 破線 曲線b1～bnの よ うに な る。 一般 にVFの 値 は、 骨 材%
が大 き く、 セ メ ン ト%が 小 さ くな るほ ど小 さ くな る。 そ こで 図ll-3-2で は右 下 方
向 に行 くに した が ってVFが 小 さ くな る の で、bl～bnの 等VF曲 線 は右 に あ る もの
一160一
0骨 材(重 量%)一 →
図ll-3-3容 積 的 評 価 法 の 説 明
ほ ど小 さ なVFを 示 す 線 で あ る とい え る。 そ こで 許 容 で き るVFの 最 高 値 をb2と す
る と、 この 条 件 をみ たす 範 囲 は図ll-3-2の 斜 線 部 分 で あ る。
以 上 の よ うに して圧 縮 強 度 、 容 積 係 数VFを 示 す 曲 線 が別 々に求 め られ るの を同 時
に表 わ す と、 図ll-3-3の よ うに な る。 そ こで 圧縮 強度 が最 低a2㎏/c㎡ 必要 で、
VFはb2以 下 に した い とい う条 件 を満 た す 個 所 は 、 図H-3-3に 示 す斜 線 部分 で
あ る とい え る。
ltts、セ メ ン ト固 化 体 作 成時 の 重 量配 合 比 は 一般 に セ メ ン ト=骨 材 二水 と して1:



















易 に表 示 で き る。 この 様 子 を図ll-3-4に 示 した 。 い ま セ メ ン トと骨材 だ け の比1
:mだ け に限 って検 討 してみ る と、 図ll-3-4に 示 しれ よ うに 、 セ メ ン ト骨 材 比1
:mに な る点 の集 合 は 直線 と な り、 この 直線 が セ メ ン ト0%,骨 材0%の 点 と、 セ メ
・ トi=tkfim×10・%滑 材P.。 ・1・・%の点を結 んだ ものである・ とは三角形の棚 な
どの 法 則 か ら容 易 に わ か る。 同様 に セ メ ン トと水 との比1:nに つい て も、1:nを
示 す 直線 は セ ・ ・ 卜O%,水O%の 点 とセ ・ ・ 卜i・.lr-fin×10・%,水1旱。 × ・・%の 点
とを結 ん だ もの で あ る こ とが わか る。 した が って重 量 配 合 比1:m:nを 示 す 点 は 、
























骨 材(重 量%〉 一 又ランプが大きくなり lOO
固化 しなくなる水セメント比
図ll-3-5三 角座標内 での等 強度曲線の特 徴
の値 のmとnと に つ い て1:m,1:nを 示 す 直線 を描 い て 於 け ば、 任 意 の1二m:
nを 表 わ す 点 を容 易 に み つ け る こ とが で き るわ け で あ る。
また 、 水 セ メ ン ト比1:nが 直線 で示 され る こ とか ら図H-3-5に 示 した よ うに 、
練 りまぜ 不 能 とな る水 セ メ ン ト比 を示 す 直線 と ス ラ ン プが大 き くな り固 化 しな くな る
水 セ メ ン ト比 を示 す 直 線 とが、 等 強度 曲線 の 存在 限 界 を示 す こ とに な り、等 強 度 曲 線
は両 直線 内 に最 高 強 度 が 得 られ る水 セ メ ン ト比 を示 す 直線 上 に ピー クが 集 ま る何 層 も
の 山形 曲 線 と して 示 され る こ とに な る。 ま た、 等VF曲 線 も当然 両 直 線 内 に しか 存 在
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しない ことは明 らか である。
また本評価法 を用い ると、 ある骨材 では大 体VFが い くらの ときに圧縮強度 がい く
らになる とい うように も使用 で きる し、 各種骨材 で作成 した セ メン ト固化体 の圧縮強
度の比較が、重量比 でな く実用的 な容積係数 とい った観 点か ら容易に比較 で きる。
そ こで本評価法が実際 の固化試験 に適用 で きるか どうか を、次節に述 べ る試験結果
につい て検 討す る。
第3節 固化試験
3-1固 化対 象 物
実 験 に用 い る固 化対 象物 と しては 、 原 子 力利 用 施 設 か ら大 量 に 発 生 し、 か つ 放 射能
脚 高 く14)、しか 槻 却 処 理 もあ ま り適 さず 、セ ・・ ト固 化 し塒 で も大 き 妊 縮 強
度 が 得 られ な い2)3)とさ れ てい る有機 訟 よび無 機 イオ ン交 換 体 を取 り上 げ た 。
無 機 イオ ン交 換 体 と して は グ リー ン サ ン ド(ヵ リフ ォル ニア産,16～30メ ッシ ュ)
とバ ー ミキ ュ ラ イ ト(福 島県 産,未 焼 成,16～30メ ッシ ュ)と を用 い、 有 機 イオ ン交
換 体 と して は ア ンパ ー ラ イ トIR-120Bと ア ンパ ー ラ イ トIRA-410と を用 い た。
これ らの 交 換 体 は、 実 際 の廃 水処 理 に使 った もの で な い未 使 用 の もの で あ る が、 ま
ず24時 間 水 中 に浸 した 後 に、水 切 りを行 った もの で あ る。水 切 りを行 った状 態 で含 水
率 を測 定 す る と、 表n-3-1の よ うに な った。 そ こ で以 後 、 表ll-3-1に 示 す 水
分 を含 ん だ 状 態 を交 換 体 自身 と して考 え る こ とにす る。 なお 交 換 体 の 真 密 度 、 み か け
の密 度 、 空 隙率 を も測 定 し、 あ わせ て表ll-3-1に 示 した。










含 水 率% 一 15.8 28.4 45.2 46.3
真 密 度9/c㎡ 3.25 2.76 1.94 1.15 1.33
みかけ密 度9/c㎡ 1.53 1.93 0.99 0.69 0.88
空 隙 率% 53.0 30.8 48.7 39.7 34.3




3-2試 験 方 法
固 化 に は 、 市 販 の 普 通 ボル トラ ン ドセ メ ン トを用 い た。24時 間 浸 水 後 水切 りを行 っ
た交 換 体 を セ メン トと水 と一 緒 に、 所 定 の重 量 配 合 比 で練 りま ぜ た。
配 合 比 の 設 定 は 、 ワー カー ビ リチ ー15)を考 慮 して、水 セ メ ン ト比 を固定 して、骨 材
セ メ ン ト比 を変 化 させ る一 般 的 方 法 を用 い た 。
練 りま ぜ た モ ル タルは 内 径5cm,高 さ10c皿の 円筒型 枠 に 、気 泡 を 入 れ ない よ うに注
意 しなが ら打 設 した。 打 設 した モ ル タルは24時 間経 過 す れ ば 固化 す る の で、24時 間
後 に型 枠 か ら取 り出 し、 ポ リエ チ レ ン袋 に封 入 し、湿 度100%,気 温25±3℃ で 養 生
した。
打 設 後28日 を経 て、 固化 体 の体 積 、 重 量 を測 定 し、(ll-3-2)式 よbVFを 求
め た後 に 一軸 圧 縮 強 度 試 験 を行 った。
3-3試 験 結 果
グ リ ー ン サ ン ド、 バ ー ミ キ,ラ イ ト、 ア ン パ ー ラ イ トIR-120B,ア ン パ ー ラ イ ト







































































































































































































































































































































































































A;セ メ ン ト:グ リー ン サ ン ド:水 重 量 比B;セ メ ン ト:グ リー ンサ ン ド:水 重 量%
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IRA-410の固 化 体 に 対 す る28日 一軸 圧 縮 強 度 と容 積 係 数VFと の 測 定 結 果 を表 皿 一
3-2か ら表ll-3-5ま でK示 した 。 固化 体 は 同 一 重 量 配 合 比 につ い て3～5個 の
試 料 を作 成 し、 一 軸圧 縮 強度 齢 よびVFの 値 を平 均 値 と して求 め た。
グ リーサ ン ド固化 体 の 試験 結 果 は表fi--3-2に示 して あ るが 、水 セ メ ン ト比 が0.2
以 下 で は ワ ー カ ビ リチ ー が 悪 く、練 りま ぜ 不 能 とな った 。 また 、 水 セ メ ン ト比 がO.6
以 上 に な る と、 い わ ゆ る ス ラン プが 大 き くな った。
表n-3-2の 結 果 か らは 、 重量 配 合 比 か ら見 れ ば 水 セ メ ン ト比 を0.4に 設 定 した
と きが一 番 大 き な圧 縮 強 度 が得 られ た の が読 み とれ る。 グ リー ンサ ン ドは 他 の イ オ ン
交 換 体 に比 し、 形 状 、比 重等 が い わ ゆ る砂 に 良 く似 て い るの で大 き な強 度 の セ メン ト
固化 体 が得 られ た が 、容 積 係 数VFは あ ま り小 さ くな ら ない ようで あ る。
バ ー ミキ 」 ラ イ ト固化 体 に関 す る試 験 結 果 は表ll-3-3に 示 して い るが 、 バ ー ミ
キ ュ ラ イ トは変 性 雲 母 岩 の 一 種 で 剥離 性 、 保 水性 に 富 み、 空 隙 率 が大 きい た め 、 モ ル
タル の ワ ー カ ビ リチー を悪 く した 。 水 セ メ ン ト比 が0 .3以下 で は練 りま ぜ不 能 で 、 あ
る程 度 水 セ メ ン ト比 を増 した 方 が大 き な強度 が 得 られ るの が わ か ったが 、 水 セ メ ン ト
比 を大 き く した こ とは、 全体 的 な圧縮 強度 の低 下 に つ な が った。 しか しVFに 関 して



































































































































































































































































































































A;セ メ ン ト=バ ー ミキ ュ ラ イ ト ニ水 重 量 比B;セ メ ン ト ニバ ー ミキ ュ ラ イ ト:水 重 量%
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表n-3-4ア ンバ ー ラ イ トIR-120Bの セ メ ン ト固化 試 験 結 果
姦 A B 比 重 Volumefac七〇r 圧縮強度 ㎏/c㎡
1 1二 〇.5:0.2 59129:12 1.9 1.6 197
2 1=0.7:0.2 53:37:10 1.7 1.4 107
3 1:0.2:03 67:13;20 1.9 3.6 302
4 1:0.3:0.3 63二19:18 1.9 24 258
5 1:0.5:0.3 56:28二16 1.9 1.7 115
6 110.2:0.4 63:13:24 1.8 3.8 183
7 1=0.3:0.4 59:18=23 1.8 2.7 176
8 1:0.2:0.5 59:12:29 1.8 4.1 102
9 1=0.3=0.5 56=17:27 1.6 3.2 98
10 1二 〇.5:0.5 50:25:25 1.6 2.2 48
A;セ メ ン ト:ア ンバ ー ラ イ トIR-120B:水 重 量 比
B;セ メ ン ト:ア ンバ ー ラ イ トIR-120B:水 重 量%











































































































































































































































































































A;セ メ ン ト:ア ンパ ー ラ イ トIRA-410:水 重 量 比
B;セ メ ン ト:ア ン・・一 ラ イ トIRA-410;水 重 量%
一1(7)一
は 、 グ リーンサンドよ り も小 さ な値 を示 す こ とが 読 み とれ た。 ま た混 和 剤 と してCaC12
を混 入 す る と、 圧縮 強度 は か な り増 大 した が 、 この 結 果 は 表ll-3-3で は 省略 した。
ア ンバ ー ラ イ トIR-120B固 化 体 に関 す る試 験 結呆 は 、 表ll-3-4に 示 して い る
が、 水 セ メ ン ト比 が0.1以 下 では ワ ー カ ビ リチ ーが 悪 くな り、 練 り混 ぜ 不 能 で あ った。
なte水セ メン ト比 が0.6以 上 では 、 固 化 が 不 能 で打 設 後 約1週 間 で養 生 中 に膨 張 し、
崩 壊 した。 ま た樹 脂 セ メ ン ト比 に 関 して も0.8以 上 では 養 生 中 に崩 壊 した 。 表n-3
-4よ り、 樹 脂 セ メ ン ト比 が 非常 に 小 さい もの しか 固 化 しない が 、VFと い う観 点 か
らみ る と他 の交 換 体 に 比 して 、 重 量 配 合 比 か ら受 け る印 象 ほ どは 、 セ メ ン ト固 化 が 不
利 で は な い こ とが読 み とれ る。 また 樹 脂 自身 の 特 性 を調 べ るた め 、 交 換 基 の 型 をNa+
　　 キ
型 だ け で な,く、Ca型 、H型 に 変 え て種 々の 強 度 試 験 も行 った が 、 この 研 究 の 主 目
的 が容 積 的 評 価 法 の 応 用 で あ るた め 、 これ らの デ ー タは 省 略 した。
ア ンバ ー ライ トIRA-410の 固 化 試 験 の 結果 は 表ll-3-5に 示 した 。 水 セ メ ン ト
比 が0.2以 下 で は 、 ワー カ ビ リチ ーが 悪 く、 練 り混 ぜ 不 能 と な り、水 セメン ト比 が0.5
以 上 で は ス ラン プが 大 き くな り、 樹 脂 セ メ ン トペ ー ス トの 分 離 が起 った 。 ま た 、 樹脂
セ メ ン ト比 が0.6以 上 に な る と強 度 は急 速 に低 下 したが 、 ア ンパ ー ラ イ トIR-IMB
の よ うに 簡単 に は 崩 壊 しな か った。 圧 縮 強 度 に関 しては グ リー ンサ ン ドな どに比 べ る
と、 そ れ ほ ど大 きな もの では ない が 、VFに 関 しては 非 常 に小 さ な値 を示 し、 ア ンバ
ー ラ イ トIRA-410は セ メ ン ト固化 をす る のが 有 利 な交 換 材 で あ る こ とが 予 測 で き る。
表n-3-2か ら表H-3-5ま で を比 べ て み て も、 ま た縦 軸 に 圧 縮 強 度 、横 軸 に
骨材 セ メ ン ト比 とい った グ ラ フを描 い て も、 容 積 と強 度 の関 係 は は っ き り しない し、
ま た4つ の 交 換 体 間 の優 劣 も判 定 しに くい。 そ こ で 、前 述 した 容積 的 評価 法 を応 用 し
て解 析 を行 ってみ る。
第4節 容 積 的 評価 法 の 応 用
表ll-3-2に 示 した グ リー ンサ ン ド固化 体 の圧 縮 強 度 試 験 結 果 を、 本 章 第2節 の
容 積 的 評 価 法 で示 した よ うに三 角 座標 で表 現 して み る と図n-3-6の よ うに な る。
図ll-3-6に お い て実 線 が等 強度 曲線 、破 線 が等VF曲 線 で あ る。 また 図ll-3
-6に お い て、 各 底 辺 の座 標 の値 が 、 グ リー ンサ ン ドに 関 して は30%か ら80%、 セ
メン トに関 して は20%か ら70%、 水 に関 しては0%か ら50%に な って い る が、 これ
は 第2節 で説 明 した座 標 の 一 部 を 拡 大 した もの で、 各 点 の 座標 の合 計 が100%に な れ



































グ リー ン サ ン ド(重 量 ,%)_一 →
圧 縮 強 度(kg/cm2)-VF-一 一 鱒
図ll-3-6グ リー ンサ ン ド固化体の容積的 評価法
80
して表示 す るか 、 また は 第4成 分 がa%の とき各 点 の 座標 の 合計 を(100-a)%に す
れ ば よいo
同 じ よ うな方 法 で バ ー ミキ ュ ラ イ ト、 ア ンバ ー ライ トIR-120B、 ア ンバ ー ラィF
IRA-410に つ い て 、 そ れ ぞ れ 図ll-3-7か ら図 皿一3-9ま で に固 化 試 験 の結 果
を表 現 した 。
図ll-3-6か ら図ll-3-9ま で の三 角 座標 の と り方 は さま ざま で あ るが 、 各拡
大 率 は 同 じで あ るの で、 目的 とす る28日 圧 縮 強 度 とVFと で 囲 ま れ た面 積 の 大 き さは
一1(£一
20 30405060
バ ー ミキ ュ ライ ト(重 量%)一 一→
圧 縮 強 度(ん2/bm2)VF一 一'鱒
図H-3-7パ ー ミキ ュ ライ ト固化 体 の容 積 的 評 価 法
70
直 接 比 較 で きる 。
また 第2節 で説 明 した よ うに、 試 験 結 果 を三 角 座 標 に プ ロ ッ トす る と、 同 じ水 セ メ
ン ト比 を持 つ 各 点 を結 ん だ線 は 右 下 へ下 が った直 線 とな ってい るの が わ か り、 これ は
た とえ ば 図ll-3-6の グ リー ンサ ン ドの圧 縮 強 度 曲線 の よ うに 、 等 強 度 曲線 が 右下
へ す る ど く突 出 して い るの は 、 こ の部 分 の水 セ メ ン ト比(こ の 場 合0.4)が 強 度 に 関
して は最 適 で あ る こ と を示 してい る。









アンバ ーライ トIR-120B(重 量%)一 一一 →
圧 縮 強 度(kg/bm2)VF-一 一 一
図H-3-8ア ンパー ライ トIR-120B固化体 の容積的評価法
ンサ ン ドと ア ン パ ー ライ トIR-120Bと がす ぐれ てい るが 、容 積係 数VF的 見地 か ら
見 れ ば、 グ リー ン サ ン ドのVFは 大 きす ぎる こ とがわ か る。 ま た 、 パ ー ミキ ュ ラ イ ト
とア ンバ ー ラ イ トIRA-410に 関 して は、 どち ら も圧 縮 強 度的 に は そ れ ほ ど大 きな圧
縮 強 度 を示 さ ない が 、圧 縮 強 度 が100㎏/c㎡程 度 で も良い(陸 地 保 管 の場 合 は せ い ぜ い
数 十 ㎏/c㎡が 必要 な程 度 で あ る12))場合 に は 、VF的 見 地 か らは 非 常 に有 利 で あ り、
陸 地 保 管 の た め の 固 化 処 理 とい う見 地 か ら見 た場 合 に、 こ れ ら イオ ン交換 体 の セ メ ン














ア ンバ ー ライ トIRA-410(重 量%)一 一→
圧 縮 強 度(kg/em2)VF_一__一
図H-3-9ア ンバ ー ラ イ トIRA-410固 化体 の容 積 的 評 価 法
以上 の結果 、容積 的評価法は実際の固化試験の結果 に応用 で き、実用的 にかつ容易
に試験結果 が判読 で きる有効 な方法 であることがわか った。
また、図ll-3-6か ら図ll-3-9に 示 し轄 よ うな骨材 ごとの三角座標 図をあ ら
か じめ試験 を行 って作成 して澄けば、実際に固化体 を作成 した時 に、計量 ミス等 があ
って目的 とす る重量配合 比の固化体 が作成 できな くて も、計量時 の数値が残 っていれ
ば、す なわち配合重量 に関す る何 らかの数値 がわかれば逆 に、三角座標図 より圧縮強
度を保証 す るこ とが で き、 きわめて実 用性が高い ことがわか った。
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なお、 本章 では容積係数VFと 圧縮強度 とだけ を比較 す る容積 的評価 法につい て述
べたが、本法 に用 いた三角座標図上で同時に諸条件 を比較 す る方法は きわめ て有用 で
ある と考 え られ る。以下 にそれ らの有用性につい て列挙す る。
1.配 合重量 比の変化 に よる放射 性核種の セ メン ト固化体 か らの浸出率についての
デー タも、三角座標 内に プ ロッ トで きるの で容積評価 と同時 に、安 全評価の問題 も扱
うこ とが で きる。
2.放 射性廃棄物 を発生 させ る原子力利用施設 と陸地保管地 とが同一 敷地 内 にない
場合 には、 セメン ト固化体 を輸送す る必要が あ り、この場合 固化体 はIAEAの 輸送規
則16)17)に定 め られた条件 を満足 しなければ ならない。 す なわち、 この輸送規 則 では
セ メン ト1g当 りに入れ ることの で きる放射性物質量16)、1週間当 りの固化体 か らの
放射性物質 の浸 出量 の最大値 な どが定 め られ ている。 そ こで これ らの諸 条件を三角座
標 内にあ らか じめ示 しておけば、作成 しようとす るセ メン ト固化体 が輸送規則 に適 合
するか否 かが簡 単にわか る。
3.セ メン ト固化 を行 うにあた っての作業 の難易度(ワ ーカビ リチー等)や 、 コス
ト等 の経済性 の問題等 もあ らか じめ三角座標 内にプ ロ ットしてお くこ とがで きるの で、 、
きわめて実用的 で ある。
第5節 結論
本章に おいては、放 射性廃棄物の陸地保管 を 目的 とした固化法 と して セ メン ト固化
を取 り上 げ、従 来の セ メン ト固化法 に関 する研究 では主 と して固化体の圧縮強度 に注
目した研究 が多 くなされ て きたが、 ただ圧縮強度 を上 げる点 だけに と らわれず、処理
量(容 積)を も併 せて考 えるこ とが重要 であるこ とを述 ぺた。
まず、 セ メン ト固化す ることに よって固化対象廃棄物 の容積 が増 大す る係数 として
容積係数VFを 提案 した。
つ ぎに容積係数VFと 固化体の圧縮強度 とを三角座標 内で同時 に比較す る方法す な
わち容積評価法 を提案 した。また、容積的評価法 に用 いる三角 座標 には、従来か ら使
用 されてい る重量配合 比 をそのま ま使用 して対応す る点 を プ ロッ トす るこ とが で き、
三角座標 内に示 された等強度曲線の ピークの形 か ら、最適 水 セメン ト比 な ども容易 に
判読 出来 ることを示 した。
固化対 象物 として・ グ リー ンサ ン ド、 バー ミキ;Lライ ト、ア ンバー ライ トIR_120
B、 アンバー ライ トIRA-410の無機tsよび有機 イオ ン交換体 を用い てセ メン ト固化
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を行 った。
固化実験 の結果得 られ たデ ータは容積的評価法 で うま く評価す る ことがで き,本 評
価 法 は実用的 にかつ容 易に試験結果 を判読 できる方法 であ ることを知 った。 さ らに、
バー ミキ ュライ ト、 イオ ン交換 樹脂等 従来 セメン ト固化 があま り有利 でない と思 われ
て きた ものについて、容積的評価法 を用いた結果、陸地保管 を 目的 とした場合 には、
これ らの廃棄物 を セメン ト固化 す ることは必ず しも不利 な方法 でないこ とを知 った。
また、本評価法 で示 した三角 座標 内に データをプロ ッ トする手法は、単 に容積問題
のみ な らず、浸出率、 圧縮強度等 の安 全評価 に関する問題、輸送規則16)17)等の法律
的 な面か らの制約 に関す る問題、 固化 作業 にあた っての難 易度や経済性等 に関す る問
題 を同時 に取 り扱 うことが でき、 これ らの諸 問題 に関 するデー タをあ らか じめ、三角
座標 内に プロ ッ トしておけば、 目的 とす る配合 重量 比の固化体の評価が簡単 にで き、
きわめて実 用的 であ ることを述 べた。
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本論文の序論 では本研 究の 目的 と概要につい て述べた。 まず、放射 性廃棄物の処理
処分の概要 を述 べ、廃棄物 の最終 処分法 として、わが国に澄い て も実施可能 な方法 と
して陸地保管 を と り上 げた。
放射性 廃棄物 の陸地保管 に関 しては沢山の基礎的、工学的 な問題 があ るが、第1編
に澄いては放射性核種 の土砂への分配現象 に関 して基礎的 な実験的研究 を行 うことに
し、第 皿編 において陸 地保管 に関す る工学的 な諸問題 を検討 し、そ の中で陸地保管予
定地 の調 査研究 と陸地保 管 を目的 としたセ メン ト固化の研究 とを行 うことに した。
第1編 第1章 では第1編 の研究 の概要 につ いて述 べた。 まず、放射性核種 の地 中移
動 に関す る従 来の研究 につい て述 べ、現在 の ところ井上 の提案 した遅 れ係数Kfを 用
いる方法 が一番 うま く放射性核種の地 中移動 を予測 し うる ことを示 した。ついで この
遅れ係数Kfを 決定す る要因 の大 きな ものの1つ に放射性核種 の土砂へ の分配が ある
ことを示 した。一般に放射性核種 が地 中に混 入 して もその量 は非常 に微量 で、地 下水
中に主 と して含まれ るCa2+等の大量 の非放射性 成分 にその分配 現象は支配 され るが、
その様 子は十分 には解明 されていない。 そこで第1編 においては、放射 性核種の分配
に与え る地下水 中の非放射性成 分の影 響につい て研 究す るこ とに した。
第1編 第2章 で は微 量 な放 射 性 陽 イ オ ンが 土砂 へ 分 配 す る場 合 に 、Ca2+,Mg2+,
Na+等の 地 下 水 中 の非 放 射 性 陽 イ オ ンが そ れ ぞ れ どの よ うな影 響 を与 え る か に つ い て
研 究 した 。
実 験 に は 放 射 性 陽 イ オ ン と して 、22Na,137Cs,54Mn,60Co,65Zn,85Sr,
133Baを 用 い 、 分 配 させ る土 砂 と して はKUR砂(京 都 大 学 原 子 炉 実 験 所 地 下 帯 水層
よ り採 取 した もの)を 用 い、 同時 に比 較 の た め グ リー ンサ ン ドを交 換 吸 着 体 と して 用
い た 。
まず 、 地 下 水 中 の イオ ン と してCa2+の み を取 り上 げ 、主 成 分 がCa2+で 、微 量 成 分
が 放 射 性 陽 イオ ンで あ る とい う2成 分 系 に つ い て実 験 的 研 究 を行 った。 この 結 果 、 放




を得 た。 さ らに(1_2-2)式 のm値,n値 に つ い て検 討 した結 果 、放 射 性 陽 イ オ
ン のみ か け の電 荷 の数 、 水 和 イ オ ン半 径 、 所 属 す る 族 於 よび 交 換 吸 着 体(土 砂)の 種
類 な どがm値,n値 に大 きな影 響 を与 え る こ とを知 った 。
つ ぎに、 地 下 水 中 の主 成 分 をMg・・やNa+に 置 き換 え て実 験 的 研 究 を行 い 、Ca2+と
Mg2+とNa+と の比 較 を行 った。 こ の結 果 、 微 量 な放 射 性 陽 イ オ ンAの 分配 係 数 値
KdAfQ,xと主成 分 イオ ンXの 液相 中 濃 度Cxと の 間 に は 、(1-2-2)式 と同型 の
実 験 式
KdAforx=mx・(Cx)-nx (1-2-3)
が得 られ た。(1-2-3)式 中 に 示 され たmx,nx値 に つ い てCa2+,Mg2+,Na+の
そ れぞ れ の影 響 力 を比 較 した。 この 結 果 、 一 般 的 に は放 射 性 陽 イ オ ンの 分 配 に 大 きな
影 響 を持 つ の はCa2+とMg2+と で あb、Na+は137Csの 土 砂 へ の 分 配 時 の み に大 き な
影 響 力 を持 つ こ とを知 った。
ま た分 配 係 数 値 の 大 小 か ら見 れ ば、 放 射 性 陽 イオ ンの地 中 移動 を安 全 解析 す る場 合
に は 、放 射 性 陽 イ オ ン と しては2価 の もの、 なか で も90Sr(実 験 には85Srを 使用 し
た)と60Coが 環境 安 全 上 重 要 で あ る こ とが わ か った。
第1編 第3章 で は 、Ca2+とMg2+とが共 存 して放 射 性 陽 イオ ンの 分 配 に与 え る影 響
に つ い て研 究 した。 ま ず 、第1編 第2章 の 実 験結 果 を も とに 、2つ の イ オ ンが 共 存 し
て、 放 射 性 陽 イオ ンの 分配 現 象 に一与え る影 響 に つ い て分 配 モ デ ル を考 え、 理 論 的 考 察
を進 め、Ca2+(イ オンX),Mg2+(イ オ ンY)と 放 射 性 陽 イ オ ンAの 分配 係 数 値KdA




を得 た 。(1-3-18)式 を も とにCa2+とMg2+と の間 の平 衡 定 数Kca-Mg(Kx-Y)
を求 め る実 験 を行 った結 果 、 さ らに近 似 式 と して
KdAf・・c・
,㎏ キmc・ ・(C.T)-nda (1-3-19)
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C.T‡Cda+(KCa一 ㎏)-1・C㎏ (1-3-16')
を得 た 。両 式 はCa2+,Mg2+が共 存 して放 射性 陽 イ オ ン の分 配 に影 響 を与 え る現 象は 、
Mg2+濃度 を両 イ オ ン の平衡 定 数 で除 して、Ca2+濃度 を加 え て やれ ば、 主 要 成分 と し
てCa2+の み が 存 在 す る と単 純 化 した 現 象 に置 き換 わ る こ とを意 味 してい る。 そ こ で、
放射 性 陽 イオ ン と し て85Sr(90Srの代 用)と60Coと を用 い 、Ca2+とMg2+と を共
存 させ て、 分 配 実験(交 換 吸着 体 は 第1編 第2章 と同 じ もの)を 行 った。 実 験 結 果 を
(1-3-16')式 で整 理 す る と、 分 配 現 象 は(1-3-19)式 と良 く一致 し、Ca2+
の み に置 き換 え て現 象 を取 り扱 うこ とが で き る こ とを知 った 。
第1編 第4章 では 強酸 性 溶 液 が 核種 性 核 種 の 土砂 へ の 分 配 に与 え る影 響 に つ い て研
究 した。 核 燃 料 再 処 理 廃 水 の よ うに硝 酸 濃 度 が 高 い 廃 水 が地 中 を移 動 す る時 に は 廃水
中核 種 の土 砂 へ の分 配 を 支 配 す るの は、通 常 のCa2+やMg2+で な くて硝 酸 で あ る。 ま
ず 、模 擬 廃 水 と して1N硝 酸 溶 液 を用 い 、90Srとi37Csをこ の 中 へ別 々にcarrier
free澄 よびcarrier入 り(ス トロン チ ウムの場 合120ppm,セ シ ウ ムの場 合250
ppm)で添 加 して、 試 料砂 を充 填 した カ ラムへ の 通 水実 験 を行 った。こ の結 果 、90Sr
はcarrierの 有 無 に か か わ らず 、 土砂 には分 配 され ず に 移 動 し、137Csはcarri-
erfreeの 時 の み わず か に移 動 に遅 れ(廃 水 の 移 動速 度 の1/60で 移 動 した が 、通常
の地 下 水 の場 合 は レ1200で移 動 した)が 認 め られ るだ け で あ る こ とが わ か った 。
つ ぎに硝 酸 溶 液 と土砂 との化 学 的 な反 応 を見 る ため 、IN硝 酸 溶 液 を試 料 砂 を充填
した カ ラム に通 水 し、 流 出水 中 のCa2+k・よびMg2+濃 度 と硝 酸 濃 度 とを測 定 した。 こ
の結 果 、Ca2+お よびMg2+が 溶 出 しな くな る ま で には 半 年 近 くを要 し、 こ の時 ま で に
溶 出 した全 量 は 試料 砂 の交 換 容 量 の50倍 に も達 し、ま た きわ め て大 ま か で は あ るが、
IN程 度 の硝 酸 溶液 で は砂100gに つ き0.02mol程度 の硝 酸 が 化 学 反 応 に 使用 され る
とい うこ とを知 った・ な診 完 全 に硝 酸 で侵 され た 試 料 砂 で も90Srや137Csの 移 動 を
遅 らせ る能 力 を侵 され る前 の7割 程 度有 す る こ と も知 った。
強 硝 酸 性 廃 液 た とえ ば再 処理 廃 水 が地 中 を進 む うち に土 砂 と反 応 して酸 濃 度 が低 下
して ゆ く・ そ こ でcarrierfreeの85Srと添 加 した 各 種 の 硝 酸 濃 度 の模 擬 廃 水 を 用
い て カ ラ ム実 験 を行 った・ こ の結 果 、 種 々の硝 酸 濃 度 に 対 応 す る85Srの 溶 出 曲線 を
得 た の で・井 上 の提 案 した 遅 れ係 数Kf値 を用 い て整 理 し、 分 配 係 数 値 を逆 算 した。
得 られ た分 配 係 数 値KdSrforH+と硝 酸 濃 度CH+と の 間 には 、 実 験 式 と して
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Kds。f。。H.幸mH・ ・(CH・)-nm (1-4-1)
が成 立 し、 第1編 第2章 で得 られ たCa2+やMg2+に よ って支 配 され る時 の影 響 を示
す 実 験 式(1_2-3)式 と同 じ型 式 で あ る こ とを知 った。 ま た、 この実 験 式 は硝 酸
濃 度 が3x10-3meq/皿 程 度 ま で成 立 し、以 後 硝 酸 濃 度 が これ よ り低 くな る と、 地 下
水 中 のCa2+やMg2+の 影 響 が 大 き くな り、10-3meq/ml程度 以 下 で硝 酸 が 加 わ って
も、 分 配 係 数値 には 影 響 を与 え ない こ とを知 った 。
な む再 処 理 廃 水 中 にはCarrierが 沢 山 含 まれ てい るの で、Carrierを 添 加 した
時 の85Srの 分 配 係 数 値 の 変 化 を硝 酸 濃 度 がO.003Nの模 擬 廃 水 を用 い て求 めた が、分
配 係 数 値 はcarrierの 量 が 増 す に した が って低 下 し、carrir120ppmの時 の値 は
お よそcarrierfreeの 時 の1/3で あ る こ とが わ か った。
第1編 第5章 では放射性核種 の地 中移動 を予測す る上 で、分配 のはたす役割 りにつ
いて述 べた。第1編 第2章 、第3章 、第4章 におい て、放射性核種 の分配 に関す る研
究 を行 ったが、 この分配が放射性核種の地中移動 を予測す る上 で どの ような意味 を持
つか について簡単 に検討 した。
井上 の提案 した遅れ係数Kfを 用い て、60Coieよび90Srが空隙率0.45,土砂密度
2.47g/c㎡,地下水流速0.1m/dayの地下帯水層 を拡散 希釈 され ずに100m移動 した
時の濃度Cと 移動前 の濃度Coと の濃度比C/Coを 分配係数値の 関数 として図 に示 し
た。 この結果、両核種 の濃度比は分配係数値 のわずかな変化 で大 き く変 動 し、変動の
　　
小 さいSrの 場合で も、 分配係数値が約10ml/g増 加 す るだけで 濃度比 が約1桁
も減少す るこ とを知 った。 また、分配係数値 を支配 す るCa2+濃度 と90Srの100m移
動後の濃度 比C/Coと の関係 を第1編 第2章 の実験結果 か ら求め図に示 した。この結
果、90Srの濃度比 の値はCa2+がわずかに変 化 して も大 き く変動 し、 しか もそ の変動
はCa2+濃度の値が低い所 ほ ど大 きい ことがわか った。
したが って、放射性核種 の地 中移動 を試算 する上 で、放射性核 種の分配 を研究 す る
ことは重要 で・ かつ試算結果 を用 いて環境へ の安全評価 を行 う時 は、少 な くとも評価
の結果 が安 全側 になる ように・分配係数 を決定す る よう、配慮 しなければ ならない こ
とを知 った。
第ilWt第1章では第H編 の研 究の概要 について述 べた。 まず、放射性 廃棄物 の陸地
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管理 に関 す る工 学的問題、研 究の現状についてつ ぎの7項 目について概要 を述べた。
(1)処理 に関 する研究の現 状
(2)陸地保管法 に関す る現 状
(3)放射性核 種の地 中移動 に関す る研究
園 放射性核 種の大 気中での移動 に関す る研究
㈲ 放 射性 廃棄物 か らの外部被曝 に関す る研究
(6)モニタ リングに関す る研究
(7)人体への影響 に関す る研究
この結果、特 に研究 を進 める必要が ある課 題 と して、陸地保管 を目的 とした放射性廃
棄物 の固化法 に関す る研究 と目的 とす る陸 地保管地地 域 に診け る放射性核種 の地下移
動 に関す る研究 を示 し、 これ らの課題 を第ll編の研究 目的 とした。
第n編 第2章 では某原子 力施設構内陸地保管予定地にk一け る放射性 核種 の地 中移動
に関す る調査研究 について述 べた。我国 の某原子 力施設 の陸地保管予定地Aブ ロック
について野外実験 を行 い、地 中に浸入 した水の挙動 を調 査 した。Aブ ロ ックは泥岩基
盤の上に段丘的 に砂 ・粘土互層が堆積 して形成 され てお り、周囲 を小河川 お よび海 で
取 り囲 まれ、降雨のみが浅層地下水 の供給源 である。Aブ ロックに観測井群 を設 け、
トレーサー とNaBrを添 加 した原 水を浸 入させ、 浅層地下水帯 水層 に於け る原 水の挙
動を観測井群 か らの採水 に よって観 察 した。 この結果、注入 した原水 の移動速度 の概
算 を行 った。 また、等濃度 曲線を用 いて、注 入 した原水 の平面的 な挙 動を把握 した。
一方、放射性核種 の地 中での移動の遅れを示 す遅 れ係数Kfの 重要 因子の分配係数
の測定に あた っては、第1編 第3章 で得 た結果 を応用 して、現地 では地下水の総 硬度
のみを測定 し、 これ をもとにCa2+のみで模擬地下水 を作成 し、分配係数 を測定する
方法 を提案 した。60Cok'よび85Srについてこの方法 で分配係数 を測定 し、実 際の地
下水 を用 いて得 た分配係数値 と比較 した結果、実用可能 な程度 で一致 す ることを確 め
運搬 に不便 な地下 水を用 いな くて も模擬地下水 で代用 で きる ことを示 した。
最後 に野外実験 の結果得 られた注入原水の調査結果 と分配係数値 を測定 して遅れ係
数 とを もとに放射性核種 の地 中での挙動 を推定 した。 まず、注 入原 水の移動速度 をも
とにAブ ・ ック敷地境界 までに60C㈱ よび90S・が到達 するまでの時 間 と到達 し塒
の自己崩壊 に よる濃度減少比 とを計算 した。 また、注入原水 の等濃度 曲線 をも とに
90S・の挙動 を量的 に把握 で き
・ したが ・て必要 娚 合vaは汚染区脱 決定 して鞘1
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除去す るなど工学的処置 で対処 で きるこ とを示 した。
第llWt第3章では放射性廃棄物 の陸地保管 を目的 と したセ メン ト固化に関す る研究
について述 べた。 陸地保管 を 目的 とした放射性廃棄物 の固化法 としてセ メン ト固化法
を取 り上 げた。 陸地保管 を 目的 とした場合 には、単 に固化体 の圧縮強度 を上 げ る点 だ
けに と らわれず・ セ メン ト固化す るこ とに より固化対象廃棄物の容積 が増すこ とを も
併 せて考 える こ とが必要 であ り、 この容積増 大 を示 す係数 として容積係 数VFを 提案
した。
つ ぎに容積係数VFと 圧縮強度 とを三角座標 内で同時 に比較す る方法す なわち容積
評価法 を提案 し、 しか も本法に用い る三角座標 には従来か ら使用 されてい る重量配合
比 をそのまま使用 し、座標 内に プ ロッ トで きることな ども併せ て述ぺた。
固化対 象物 と して、 グ リーンサ ン ド、パー ミキ 」ライ ト、ア ンバー ライ トIR-120
B、 ア ンバー ライ トIRA-410のイオ ン交換体 を用 いセ メン ト固化 実験 を行い、得 た
実験結果 を容積的評価法 で評価 した。 この結果、本評価 法は実用的かつ容易 に試験結
果 を判読 で きる方法 で あることを知 った。 また、従来 セ メン ト固化が有 利でない と考
え られた、 これ ら固化対 象物 は、陸地保管 を 目的 とした場合 には、 セメン ト固化処理
が必 ず しも不利 な方法 で ない ことを知 った。
また、本評価法 に用 いた三角座標 内にデー タをプ ロ ットす る手 法は、容積評価のみ
ならず、 浸 出率等 の安全評価 に関する問題、輸送規則等の制約条 件に関する問題、作
業性、経 済性等 に関する問題等 を同時 に取扱 うこ とが でき、 これ らのデー タをあ らか
じめ、三 角座標 内に プロ ッ トしておけば、 目的 とす る重量配合比の固化体の評価が簡
単 にで き、 きわ めて実用的 である ことを述べ た。
第2節 今 後の問題点
第1編 では主 として放 射性核 種の土砂への分配にお よぼす地下水中非 放射性 陽 イォ
ンCa2+,Mg2+,Na+などの影響お よび核燃料再処理廃水 で代表 され る硝 酸性廃液 中
のH+の影響 の程度 を定 量化す るため の実験 的研 究 を行い、個 々の非放射性陽 イオ ンに
つい て影 響 の程度 を示 す実験式 を工学的見地 か ら得 た。 しか るにCa2+,Mg2+,Na+,
Ht等 の非放射性 陽 イオ ンが単 独で存在 し放 射性核種の分配 に影 響 を与え ることは な
く、 これ らの非放射性 陽 イオンは競合 して影 響 をkよ ぼす。そ こで第3章 にk・V・て、
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これ らの非放射性 陽 イオ ンが競合 して影響 を診 よぼす時 の分配 モデルを示 したが・実
験 との照合 と しては、 もっとも簡単 に取 り扱 うこ とがで きるCa2+とMg2+とが共存す
る場合 のみに限 ったが、通常 の地 下帯水層 の場合 にはこの研究 で得 られた方法 に よっ
て放射性核種 の分配の程度 を把握 で きる。核燃料再処理廃 水な どの よ うな強硝酸性廃
液 の場合 には、理論的取扱い をす る場合 にはCa2+とH+との共存等 を考慮 し、また水
中の成分、酸 に よって溶 出 した成分 な どが沈殿形成 に よって系外 に除去 され なければ、
第3章 で示 した分配 モデルを用いれば、問題は解決す るはず であるが、 た とえば、分
配 モデルに語い て重要 な意味 を もつ、共存す る非放射性陽 イオ ン間 の平衡定数 がCa2+
とMg2+の場合 には2価 同士 でほぼ一定値 を示す のに、Ca2+とH+の場合 には2価 と1
価 の異価 イオ ンのため一定値 を示 さない ため計算が複雑 になる とい うよ うなや っかい
な問題 が生 じるため本研究 ではこの問題 を取 り上 げなか った。 したが って、 今後は こ
の よ うに、異価 イオ ンが共存 して影響 を与 える場合 とか、2種 に限 らず多種の非放射
性陽 イオ ンが共 存 して影響 を与 える場合 な どにつ いて も電子計算機等 を用 いて実際に
定量化 した数値 を求 めて於 く必要 がある。
また、 本編 では コロ イド的挙動 を示す放射性核種 につ いてはほ とん ど取扱 わ なか っ
たが、 この よ うな挙動 を示す核種 について も今後研究 を進 める必要 があ る。
H編 においては、某原子 力施設陸地保管予定地周辺 に齢け る放射性核種 の地 中での
挙動の推 定 と、陸地保管 を 目的 とした セメン ト固化 の評価 とに関す る研究 を行 ったが、
まず前者 の場合 、研究結果 は放射性核種 の移動速度 と水平方向 の挙動 の推定 とに とど
ま った。 しか し、実際 には、放射性核種 が敷地境界 に達 した後境界外 で どの ような挙
動 を とり、 どの よ うな影響 を人体 に与えるかな ども検討 する必要 があ る。 また、水平
方向の挙 動の推定の場合 に、 必要 な時 には汚染区域 を決定 して堀 削除去 す るなど工学
的処置 で対応 できると述 べたが・実際 に実用的 な処置法 を検討 した り、放射性核種 の
洩漏 をすみやかに検知 す る方法等 を検討す る必要 がある。
後者の場合 には・容積的 な面にのみ 目標 を しぼ り、 セ メン ト固化 に対 する評価 を行
い・浸出率等 の安全評価 の問題 や・輸送規則等 の制約条件 に関す る問題等 は、 同時 に
取 り扱 うことが可能 で あると述 べるに とどま ったが、実際 に、 これ らの諸 問題 をすべ
て三角座標 に取 り込 んだ実用的 な グラフを作成す る必要 があ る。
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